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Diese Arbeit befasst sich mit der Herstellung und Charakterisierung von lichtemittie-
renden Tunnelkontakten. Eine an diese Kontakte angelegte Spannung bewirkt einen
Tunnelstrom. Die tunnelnden Elektronen regen wiederum Oberflächenplasmonen an,
welche durch Streuung als Licht ins Fernfeld abgestrahlt werden.
Oberflächenplasmonen sind Oszillationen der Elektronendichte an Metalloberflächen.
Sie werden durch eine elektromagnetische Welle, welche an die Oberfläche gebunden
ist und sich an der Grenzfläche entlang ausbreiten kann, beschrieben.
Die Anregung dieser Oberflächenwellen wird in Experimenten meist durch Lichtquellen
wie Lasern realisiert. Es ist jedoch auch möglich, Oberflächenplasmonen durch geladene
Teilchen zu erzeugen.
Diese Arbeit setzt sich mit dem Anregen von Oberflächenplasmonen durch inelasti-
sches Elektronentunneln auseinander. Es werden hierfür Metall-Isolator-Metall- (MIM)
und Metall-Isolator-Halbleiter-Tunnelkontakte (MIS) hergestellt und charakterisiert. Ein
angeregtes Oberflächenplasmon kann durch Streuung als Photon abgestrahlt werden.
Dieses Licht wird im Rahmen dieser Arbeit genutzt, um die ablaufenden Prozesse zu
analysieren.
In den Untersuchungen gelang es, die Tunnelkontakte so herzustellen, dass sich ein
fester Tunnelstrom einstellt. Durch Optimierung der Präparation und Materialwahl wur-
de weiterhin eine zeitlich stabile Lichtemission erzielt.
Mittels der Kombination von Siliciumwafern mit monokristallinen Goldplättchen, konnten
die Stabilität und die optischen Eigenschaften des emittierten Lichts optimiert werden.
Darüber hinaus wurde ein hoher Polarisationsgrad erreicht, der mit amorphen Gold-
elektroden nicht möglich war. Die atomar flachen Goldplättchen führen weiterhin zur
Unterdrückung von ungewünschter Plasmonenstreuung, welche auf Oberflächenrauheit
zurückzuführen ist.
Ebenso konnte gezeigt werden, dass in einer strukturierten Metallelektrode lokalisierte
Oberflächenplasmonen angeregt werden. Hierdurch verändern sich charakteristische
spektrale Eigenschaften des abgestrahlten Lichts.
Die gewonnenen Erkenntnisse können dafür genutzt werden, extrem kleine Plasmo-
nenquellen zu realisieren, welche sich direkt mit anderen plasmonischen Bauelementen,
wie Wellenleitern, auf Chip-Niveau kombinieren lassen. Ebenso stellen die lichtemittie-
renden Tunnelkontakte robuste und schnelle elektro-optische Koppler dar.
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ABSTRACT
This thesis deals with the fabrication and characterization of light emitting tunnel
junctions. A voltage applied to these structures causes a tunneling current. The
tunneling electrons in turn excite surface plasmons, which are scattered into photons
that are emitted into the far field.
Surface plasmon resonances are the collective oscillation of the electron density at a
metal interface. Associated with them is an electromagnetic wave which is bound to
the interface and can propagate along it.
The excitation of these surface waves in experiments is often achieved by lightsources
like lasers. It is, however, also possible to generate surface plasmons by charged
particles.
This work deals with the excitation of surface plasmons by inelastic electron tunneling.
To investigate this, metal-insulator-metal (MIM) and metal-insulator-semiconductor
(MIS) tunnel junctions are produced and characterized. The excited surface plasmons
can be scattered and emitted as photons. This light is used to study the underlying
processes.
It was possible to produce the tunnel junctions in such a way that a stable tunnel current
is achieved. By optimizing the preparation and choice of materials, a continous light
emission without fluctuations was achieved.
By combining silicon wafers with monocrystalline gold platelets, the stability and optical
properties of the emitted light was optimized. Moreover, a high degree of polarization
was achieved, which was not possible with amorphous gold electrodes. The atomically
flat gold platelets further lead to the suppression of unwanted plasmon scattering,
which is caused by surface roughness. It has also been shown that localized surface
plasmons are excited in a structured metal electrode, which changes characteristic
spectral properties of the emitted light.
The knowledge gained can be used to realize extremely small plasmon sources, which
can be combined directly with other plasmonic components, such as waveguides,
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Kommunikation stellt ein essentielles Bedürfnis des Menschen dar. Vor nun schon 150
Jahren ist auch dieser Bereich von technologischen Errungenschaften revolutioniert
worden. So wurde mit Telegrafen und Telefonen der Grundstein für die heutige Da-
tenübermittlung gelegt. Mitte des 20. Jahrhunderts begann die Halbleiterindustrie die
bedeutendste Rolle für die Kommunikation und Datenverarbeitung zu übernehmen.
Ab diesem Punkt begannen Schaltkreise zu schrumpfen und es gelang eine stetige
Steigerung der Rechenleistung.
Gordon E. Moore sagte 1965 eine exponentielle Steigerung der Rechenleistung inte-
grierter Schaltkreise voraus [60]. Bis heute stimmt diese Vorhersage mit der Realität
überein, doch es zeichnet sich ab, dass die höhere Leistungsfähigkeit immer kompli-
zierter zu erreichen sein wird, da die Schaltkreise immer weiter verkleinert werden
müssen. Die Strukturgrößen bei heutigen Prozessoren liegen bei 14 nm [36]. Eine
weitere Miniaturisierung scheint nicht unmöglich, führt aber unweigerlich zu neuen
Problemstellungen. Isolatoren werden mit sinkender Dicke zunehmend durchlässiger
für Ladungsträger, da der elektrische Tunneleffekt an Bedeutung gewinnt und es somit
zu Kurzschlüssen kommt.
Die Anforderung, immer größere Datenmengen in kurzer Zeit zu übermitteln, wurde
ab Ende der 70er Jahre mit der Einführung von Glasfaserkabeln für die optische Daten-
übermittlung erfüllt. Diese Methode ist der elektrischen Übertragung durch metallische
Kabel deutlich überlegen, da Signale wesentlich weniger gedämpft werden und mit
etwa 60 % der Lichtgeschwindigkeit übertragen werden können. Allerdings ist Licht als
Informationsträger nicht für eine Prozessierung von Information auf kleinen Größenska-
len geeignet. Interagieren die elektromagnetischen Wellen mit Strukturen, welche in
der Größenordnung der Wellenlänge oder kleiner sind, so werden die Wellenfronten
gebeugt. Dies lässt eine Miniaturisierung von optischen logischen Bauelementen somit
nicht zu.
Ein Lösungsansatz, der nanoskopische Schaltkreise und optische Datenübertragung
verbindet, wird durch die Plasmonik geliefert. Bei Plasmonen handelt es sich um die
Quasiteilchen der elektrischen Ladungsträgerdichteoszillation im Festkörper. Diese
Oszillationen gehen einher mit einem elektromagnetischen Feld, welches von den be-
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wegten Ladungsträgern herrührt. Besonders von Interesse sind Oberflächenplasmonen
(Englisch: Surface Plasmon Polariton, Abkürzung: SPP). Diese stellen an Grenzflächen
gebundene elektromagnetische Wellen dar. Diese können über verschiedene Arten mit
Licht sichtbarer und infraroter Wellenlängen interagieren, was sie interessant für die
genannten Anwendungen macht. So wurde diese Eigenschaft, wenn auch unbewusst,
schon im 4. Jahrhundert für die künstlerische Gestaltung des Lycurgus-Kelchs verwen-
det [57], welcher je nach Lichteinfall seine Farbe ändert.
Eine Vielzahl weiterer Effekte wird durch die Plasmonik erklärt, unter anderem die
Transmission durch Subwellenlängen-Aperturen in Metallen [7, 76] in Metallschichten.
Ein Hauptargument für die Verwendung von Oberflächenplasmonen in der Datenverar-
beitung ist, dass sich die Felder durch geschickte Wahl der Struktur auf kleinstem Raum
konzentrieren lassen [65]. Durch speziell strukturierte Kombinationen aus Metall und
Isolator sind Wellenleiter möglich, welche die Plasmonen gezielt lenken und verschie-
denste Funktionen ausführen können [3, 50, 78, 39]. Komplexere Bauelemente, wie
Mach-Zehnder-Interferrometer [34] zur optischen Modulation oder ein plasmonischer
Transistor [19] zur elektrischen Modulation plasmonischer Signale, konnten ebenfalls
demonstriert werden.
Die Manipulation von Plasmonen auf der Nanometer Längenskala ist bereits weit
vorangeschritten. Die Erzeugung von Plasmonen wird hierbei oft durch zuverlässige
Methoden wie Kretschmann-Raether-Aufbauten [41] oder Gitterkopplung [70] erzielt.
Diese Methoden sind äußerst praktisch im Laborumfeld, jedoch erfordert die Miniatu-
risierung auch eine entsprechende Anregungsmethode, welche ohne große externe
Geräte auskommt. Für die elektrische Plasmonenerzeugung auf „on-chip“-Niveau gibt
es mehrere Ansätze, wie etwa Laserdioden [14], CNT-Transistoren [71], OLEDs [45]
oder GaAs-Nanodrähte [24]. All diese Varianten lassen sich in ein mikroskopisches Pro-
benumfeld einbetten, doch weisen sie eine hohe Komplexität auf, welche sich negativ
auf die Störanfälligkeit auswirken kann.
Mit dieser Arbeit soll die Erzeugung von Plasmonen mittels inelastischen Elektronen-
tunneln untersucht werden. Diese Methode ist schon lange bekannt und wird bei
der Rastertunnelmikroskopie [5, 89, 8, 9, 30] oder Electron-Energy-Loss-Spectroscopy
(EELS) [29, 44, 13] verwendet. Die Voraussetzungen für diese Methode sind ledig-
lich zwei Elektroden mit einem Potentialunterschied, welche durch einen elektrischen
Isolator getrennt sind. Mindestens eine Grenzfläche muss hierbei die Existenz von
Plasmonen erlauben, um diese erfolgreich erzeugen zu können. In Abbildung 1.1 ist der
Aufbau einer solchen Struktur abgebildet. Die einfachste Möglichkeit dieses System
aufzubauen besteht aus zwei gekreuzten Metallelektroden, welche durch ein wenige
Nanometer dickes Oxid getrennt sind. Lambe und McCarthy dokumentierten erstmals
eine Lichtemission von solchen Strukturen und führten diese auf angeregte Plasmo-
nen zurück [51]. Strukturen dieser Art zeigten häufig eine unzureichende Stabilität und
schlechte Reproduzierbarkeit, weshalb dem Forschungsgebiet bald wenig Aufmerksam-
keit zuteil wurde. Auch aktuelle Forschung aus dem Jahr 2016 zeigt, dass Defekte und
Unregelmäßigkeiten schnell zu einer Streuung der Plasmonen führen kann, was in einer
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     Elektrode 1
     Isolator
     Elektrode 2
-
Abbildung 1.1: Dieser vereinfachte Schichtstapel eines Tunnelkontakts veranschaulicht
die Plasmonengeneration durch Elektronentunneln. Die Elektronen tunneln durch eine
angelegte Spannung durch den Isolator zur Elektrode 2. Das tunnelnde Elektron (grün)
kann an der Grenzfläche von Isolator zur Elektrode 2 ein Plasmon (blau) anregen,
welches sich entlang dieser Grenzfläche ausbreitet.
inhomogenen Emission von Licht resultiert [21].
Im Rahmen dieser Arbeit sollen die Probleme analysiert werden, welche zu Instabili-
tät und inhomogener Plasmonenstreuung führen. Das Ziel ist die Herstellung eines
Tunnelkontakts mit kontrollierten Emissionseigenschaften in Bezug auf homogene Ab-
strahlung und zeitliche Stabilität. Erreicht wird dies durch einen stabilen Tunnelstrom
und minimale Plasmonenstreuung an Defekten.
Mit aktuellen optischen Messmethoden werden neue Erkenntnisse gewonnen und
durch Einsatz aktueller Siliciumwafer-Technologie und neuartiger Synthesemethoden
für metallische Nanostrukturen sollen die bestehenden Hürden überwunden werden,
um eine qualitativ hochwertige Plasmonenquelle mit den angestrebten optischen Ei-
genschaften zu schaffen.
In den folgenden beiden Kapiteln werden die theoretischen Grundlagen und die experi-
mentellen Grundlagen beleuchtet, welche die Grundlage der vorgestellten Arbeit bilden.
Kapitel 4 stellt die Ergebnisse der Analyse von Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnel-
kontakten dar. Diese dienen der Reproduktion von Ergebnissen, welche Lambe und
McCarthy [51, 58, 59] berichteten. Durch moderne Messgeräte, wie EMCCD-Kameras
und Präzisionsoptiken, werden hier genauere Einblicke gewonnen, die den Experimenta-
toren vor 40 Jahren verwehrt blieben. Es zeigen sich charakteristische Emissionsmuster,
welche zeitlich instabil sind. Ebenso werden die elektrischen Eigenschaften analysiert.
Es zeigt sich hier auch ein zeitlich instabiles Verhalten. Ergebnisse der optischen und
elektrischen Charakterisierung werden herangezogen, um auf einen häufig auftretenden
Defektmechanismus zu beschreiben. Die Erkenntnisse dieses Kapitels dienen weiterhin
als Grundlage, um in den folgenden Kapiteln die Stabilität und Homogenität der Emissi-
on durch andere Materialien und Herstellungsmethoden deutlich zu verbessern.
In Kapitel 5 wird eine modernere Form des lichtemittierenden Tunnelkontakts unter-
sucht, der Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakt. Hier wird einkristallines Silicium als
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Elektrode und Substrat verwendet. Die dadurch verringerte Rauheit der Grenzflächen
wirkt sich positiv auf elektrische wie auch optische Stabilität und Emissionscharakteristik
aus. Auch die Homogenität der Emission nimmt zu. Es wird die Untersuchung von
planaren und strukturierten Elektroden vorgenommen und die Umsetzbarkeit verschie-
dener Strukturierungsmethoden diskutiert. Durch Silicium als Substratmaterial zeigt sich
hier eine deutliche Verbesserung der zeitlichen Stabilität und Ausfallrate im Vergleich
zum vorangehenden Kapitel.
Das sechste Kapitel schließt den experimentellen Teil der Arbeit mit der Untersu-
chung von Silicium-basierten Tunnelkontakten mit einkristallinen Goldelektroden ab.
Die Verwendung dieser atomar glatten Goldplättchen trägt zu einer weiteren deutli-
chen Steigerung der Probenqualität bei. Das Ziel der minimalen Plasmonenstreuung
wurde mit deisem Probenaufbau realisiert. So stellt sich eine sehr gute Homogenität
und Stabilität der Emission ein. Ebenso ergeben sich vorher unbeobachtete Polarisati-
onseigenschaften des emittierten Lichts, da die atomar glatten Elektrodenkanten der
Goldplättchen nur eine Abstrahlung in einer Schwingungsebene erlauben. Das Kapitel
schließt mit einer Untersuchung strukturierter Goldplättchen-Elektroden. Diese zeigen
ein charakteristisches Emissionsspektrum durch die Anregung von lokalisierten Oberflä-
chenplasmonen.
Jedes der untersuchten Probensysteme zeigt eine kontinuierliche Verbesserung zum
vorangegangenen. So kann durch den Einsatz von Siliciumwafern und Goldplättchen ein
defektarmes Umfeld geschaffen werden, welches sich positiv auf die elektrische Sta-
bilität auswirkt und zudem auch die ungewollte Plasmonenstreuung minimiert. Durch
die Umsetzung dieser zwei Kernaspekte wird die Realisierung von lichtemittierenden
Tunnelkontakten mit definierten und stabilen Emissionseigenschaften möglich.
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2 THEORIE
Dieses Kapitel beschäftigt sich mit den theoretischen Grundlagen von elek-
trischen Tunnelkontakten und ihren plasmonischen Eigenschaften. Diese
Betrachtung teilt sich in zwei Bereiche. Der erste beschäftigt sich mit den
elektrischen Eigenschaften. Somit geht es hier um das quantenmechani-
sche Tunneln von Elektronen und dessen Konsequenzen für die Charakte-
ristik des elektrischen Bauelements. Dazu wird zunächst von einem ein-
fachen Fall ausgegangen und später mit komplexeren Modellen aus der
Literatur verglichen.
Im zweiten Abschnitt werden die optischen Eigenschaften des Probensys-
tems genauer beleuchtet. Im Zentrum stehen dabei die plasmonischen Ei-
genschaften, wie Dispersionsrelation und Feldverteilung. Anhand dieser
Erkenntnisse lassen sich die im Experiment beobachteten Phänomene er-
klären und somit werden weitere Einblicke in das Verhalten der Tunnelkon-
takte möglich.
2.1 ELEKTRISCHE EIGENSCHAFTEN VON TUNNELKONTAKTEN
Die elektrischen Eigenschaften der in dieser Arbeit betrachteten Systeme sind zu einem
großen Teil durch den quantenmechanischen Tunneleffekt geprägt. Gemeint ist hierbei
im Speziellen der Fluss der Elektronen von der einen Elektrode zur anderen durch ein
isolierendes Medium dazwischen. Klassisch ist dieser Fluss verboten, da im Isolator
kein Leitungsband vorhanden ist. Dieses Material stellt also eine Barriere mit einer end-
lichen Höhe dar. In Abbildung 2.1 ist dieser Sachverhalt grafisch dargestellt. Zieht man
allerdings die Quantenmechanik zur Beschreibung des Sachverhalts heran, ergibt sich
ein anderes Bild. Elektronen werden hier durch ihre Wellenfunktion beschrieben. Diese
Funktion muss der Schrödingergleichung genügen. Die stationäre Schrödingergleichung






Φ(x) + V (x)Φ(x) = EΦ(x) (2.1)
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Bandstruktur eines einfachen Metal-
l-Isolator-Metall-Tunnelkontakts mit angelegter Spannung U. φ1 und φ2 sind die Aus-
trittsarbeiten der jeweiligen Metalle (M1 und M2). Im klassischen Fall können trotz
Potentialunterschied keine Elektronen fließen. Die Austrittsarbeiten liegen typischer
Weise im Bereich einiger eV und somit ist die Barriere bei Raumtemperatur klassisch
nicht überwindbar.
In dieser Formel isth̄ das reduzierte Plancksche Wirkungsquantum und V das Potential
in dem sich das Teilchen bewegt. Für V wird folgende Form angenommen:
V =
V0 falls x ∈ [−a, a]0 falls x /∈ [−a, a] (2.2)
Dabei sei die Barrierehöhe V0 größer als die Energie E des betrachteten Teilchens.
Um die Schrödingergleichung zu lösen, wird die Superposition aus einer einlaufenden
und einer auslaufenden Welle als Ansatz gewählt:
Φ(x) = Aeikx + Be−ikx (2.3)
Weiterhin gibt die Dispersionsrelation den Zusammenhang zwischen Energie und





Die einlaufende Welle kann an der Barriere zum Teil reflektiert werden. Daher gibt es
in Bereich M1 einen reflektierten Anteil. Man kann daher die Wellengleichung für M1
folgendermaßen formulieren:
ΦM1(x) = eikr + Re−ikr (2.5)
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Abbildung 2.2: Hier veranschaulicht ist das quantenmechanische Tunneln durch ein
Kastenpotential der Höhe V0 und Breite 2a. Die Welle (blau) propagiert in positiver
x-Richtung von Material M1 durch I nach M2. In den klassisch erlaubten Bereichen M1
und M2 oszilliert die Wellenfunktion. Im klassisch verbotenen Bereich I mit E < V fällt
die Amplitude exponentiell ab.
R ist hierbei der komplexe Reflexionskoeffizient.
In Bereich M2 tritt nur der transmittierte Teil der Welle auf. Damit kann die Wellenglei-
chung für M2 wie folgt geschrieben werden:
ΦM2(x) = Teikr (2.6)
Dabei ist T der komplexe Transmissionskoeffizient. T und R sind durch die Kontinuitäts-
gleichung miteinander verknüpft:
1 = |R|2 + |T |2 (2.7)
Dies ergibt sich aus dem Erhalt der Wahrscheinlichkeitsstromdichte und bedeutet, dass
das Teilchen nicht verschwinden kann, da es entweder reflektiert oder transmittiert
wird.






(E − V0) (2.8)
Da V0 größer als E ist, wird k komplex. Da der Exponent in der Wellengleichung
komplexwertig ist, ergibt sich zusammen mit dem komplexen k ein reeller Exponent.
Damit wird der Bereich in der Barriere durch eine Exponentialfunktion beschrieben. Die
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Abbildung 2.3: Hier dargestellt ist die Tunnelwahrscheinlichkeit für eine Barrierehöhe
von 4 eV in Abhängigkeit der Barrierebreite für verschiedene Elektronenenergien E.
Wellengleichung in Bereich I kann also wie folgt geschrieben werden:






(V0 − E) (2.10)
Damit sind für die drei Bereiche die jeweiligen Wellenfunktionen aufgestellt. In Ab-
bildung 2.2 ist schematisch der Verlauf der Wellenfunktion beim Tunneln durch eine
Barriere veranschaulicht. Es gibt momentan noch die vier Unbekannten R, T , α und β.
Ausdrücke für diese können gefunden werden, wenn die Werte der Wellenfunktionen
und ihrer Ableitungen an den Grenzen x = a und x = −a betrachtet werden. Hier dürfen
die gefundenen Lösungen die Stetigkeitsbedingung nicht verletzen. Es ergibt sich ein
Gleichungssystem mit vier Gleichungen und vier Unbekannten. Der interessanteste
Parameter hierbei ist T . Dieser ergibt sich nach Lösen des Gleichungssystems zu:











Diese Gleichung gilt für alle 0 < E < V0. Das Betragsquadrat |T |2 gibt die Transmissi-









Es gilt sinh(x) = 12 (e
x − e−x ). Da bei den meisten relevanten Fällen für das Argument
des sinh gilt 2κa 1, lässt sich dieser nähern mit e2κa/ 2. Diese Exponentialfunktion
hängt wesentlich sensibler von der Energie und der Barrierenbreite ab, als alle anderen
Terme, deswegen ergibt sich die Tunnelwahrscheinlichkeit zu:









Diese Tunnelwahrscheinlichkeit lässt sich sehr anschaulich als Funktion der Barrieredi-
cke in Abhängigkeit von E plotten. Dieser Graph ist in Abbildung 2.3 dargestellt. Wie
erwartet, nimmt die Tunnelwahrscheinlichkeit mit steigender Barrieredicke ab. Durch
Erhöhung der Energie der einlaufenden Welle steigt ebenfalls die Tunnelwahrscheinlich-
keit.
Bei diesem Modell liegen beide Elektroden M1 und M2 auf dem gleichen Energieniveau.
Im realen Fall eines Metall-Isolator-Metall Tunnelkontakts bedeutet das, dass keine
Spannung zwischen M1 und M2 anliegt. Es wird also auch kein Stromfluss erwartet. Die
berechnete Tunnelwahrscheinlichkeit gilt nur für ein einlaufendes Teilchen. Es ist also
genauso möglich, dass Teilchen von M2 nach M1 tunneln. Da das System symmetrisch
ist, ist die Tunnelwahrscheinlichkeit für diesen Prozess identisch mit der Wahrschein-
lichkeit für das Tunneln von M1 nach M2. Es ergibt sich durch den Gesamtprozess also
kein Nettostromfluss.
Es ist angestrebt die Tunnelkontakte mit einer externen Spannung zu betreiben, welche
an einer der beiden Elektroden anliegt, wobei die andere auf 0 V verbleibt. Hierdurch
wird die Symmetrie des Systems gebrochen und ein Stromfluss ermöglicht. Es ergibt
sich eine Bandstruktur, wie in Abb. 2.1.
Der vorangegangen beschriebene Fall stellt eine starke Idealisierung des Systems dar.
Um eine Beschreibung zu finden, die dem hier vorliegenden Experiment möglichst nahe
kommt, wurden von anderen Gruppen komplexe theoretische Betrachtungen angestellt.
Eine weit verbreitete Arbeit von Simmons [82] beschreibt eine gute Näherung für die
elektrischen Tunnelprozesse in MIM-Strukturen. Aktuellere Arbeiten von Bâldea und
Köppel [2] aus dem Jahr 2012 bieten eine noch detailliertere Sicht, welche zu noch
exakteren Vorhersagen führt.
Im Gegensatz zur theoretischen Betrachtung aus dem vorangegangenen Abschnitt
beziehen diese Berechnungen Spiegelladungen, Oberflächenzustände, Besetzungs-
wahrscheinlichkeiten und Austrittsarbeiten mit ein. Die reale Barriereform des Isolators
wird hierdurch z.B. abgeflacht und erscheint nicht mehr eckig (siehe Abbildung 2.4). Mit
diesen Modellen kann nun auch eine Aussage über die Strom-Spannungs-Charakteristik
des Tunnelkontakts getroffen werden. Für Tunnelkontakte mit einer Halbleiter-Elektrode
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müssen noch Minoritätsträgerströme berücksichtigt werden [88]. Die exakten Berech-
nungen übersteigen den Rahmen dieser Arbeit, aber es lassen sich einige Aussagen
treffen, die den Charakter des Prozesses darstellen.
1. Die Dicke 2a der Isolatorschicht hat einen direkten Einfluss auf die Tunnelwahr-
scheinlichkeit und damit auf die Stromstärke.
2. Das Elektrodenmaterial hat aufgrund der Austrittsarbeiten und Dotierungen (im
Falle von Halbleitern) einen starken Einfluss auf die Kennlinie des Tunnelkontakts.
3. Bei MIS-Tunnelkontakten ist die Strom-Spannungs-Charakteristik asymmetrisch
und einer Diode ähnlich. Es existiert eine Sperrrichtung, in der nur ein geringer
Strom fließt, und eine Durchlassrichtung, in der der Strom exponentiell ansteigt.
Dies liegt am dotierungsabhängigen Quasiferminiveau des Halbleiters. Ist dieses
Niveau ähnlich dem Ferminiveau des Metalls (abhängig von der Austrittsarbeit),
so ist der Effekt der Sperrung sehr gering. Unterscheiden sich die Niveaus stark,
so ist der Diodencharakter ausgeprägter.
Ein weiteres Charakteristikum beim Elektronentunneln ist die Feldemission, auch Fow-
ler-Nordheim-Tunneln genannt. Bisher wurde davon ausgegangen, dass das Niveau des
Elektrons in Metall 1 nicht größer war als φ2. Bei den durchgeführten Experimenten
ist dieser Fall aber nicht immer gegeben. Es kann also vorkommen, dass eU > φ2.






Abbildung 2.4: Hier ist die schematische Abbildung der Bandstruktur eines MIM-Tun-
nelkontakts zu sehen. Die reale Barriereform des Isolators weicht deutlich von der
Kastenform ab. Dies liegt in der Einbeziehung der Spiegelladungen begründet und
verkompliziert die theoretische Modellierbarkeit des Systems. Diese Abbildung dient
nur zur Veranschaulichung und basiert nicht auf Berechnungen.
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In diesem Fall muss das Elektron nicht mehr die gesamte Breite des Isolators durch-
tunneln. Es kann nach einem Tunnelprozess durch einen Teil des Isolators in dessen
Leitungsband gelangen. Dort wird es sich auf Grund des Potentialgefälles Richtung Me-
tall 2 bewegen. An der Grenzfläche fällt das Elektron nun auf das energetisch niedriger
gelegene Leitungsband von Metall 2.
Für die durchgeführten Experimente ist der Leitungsmechanismus selbst nicht entschei-
dend. Er kann aber genutzt werden, um die Funktionsfähigkeit eines Tunnelkontakts
experimentell zu bestimmten (siehe Kapitel 3.2).
2.2 OPTISCHE EIGENSCHAFTEN VON TUNNELKONTAKTEN
In diesem Abschnitt sollen die grundlegenden optischen Eigenschaften der Tunnelkon-
takte untersucht werden. Im Fokus stehen hier die Oberflächenplasmonpolaritonen, da
sie ein charakteristisches Phänomen an den untersuchten Metall-Isolator-Grenzflächen
sind. Außerdem stellen sie das Bindeglied auf dem Weg vom elektrischen Strom durch
das Bauteil zum emittierten Licht dar.
Oberflächenplasmonpolaritonen (SPP - engl.: surface plasmon polaritons) oder im
weiteren auch einfach Plasmonen genannt, sind gebundene elektromagnetische Felder,
die an Grenzflächen zwischen Metallen und Dielektrika auftreten. Sie werden durch
kollektive Schwingungen der Ladungsträger hervorgerufen. Ihnen kann ein Impuls k
und eine Frequenz ω(k) und damit auch eine Dispersionsrelation zugeordnet werden.
Plasmonen können entlang der Grenzfläche, an die sie gebunden sind, propagieren.
Auf ihrem Weg werden Sie aufgrund der dielektrischen Eigenschaften des Metalls
gedämpft, so dass ihre Weglänge begrenzt ist.
Eine Sonderform der SPPs sind lokalisierte Oberflächenplasmonen. Sie kommen an
nanoskopischen Metallstrukturen finiter geometrischer Abmessung vor. Durch die sich
ergebenden Randbedingungen weisen die Plasmonen hier Resonanzfrequenzen auf,
bei denen eine Feldüberhöhung auftritt. Weiterhin ist das Feld in diesem Fall an die
Nanostruktur gebunden und propagiert nicht. Eine Dämpfung durch das Material tritt
aber dennoch auf.
2.2.1 ELEKTRODYNAMISCHE BESCHREIBUNG UND DISPERSIONSRELATION
VON OBERFLÄCHENPLASMONEN
Oberflächenplasmonen können durch eine einfache Feldgleichung beschrieben werden
[70]:
~E = ~E±0 exp[+i(kxx ± k
±
z zωt)] (2.14)
~E beschreibt hierbei das elektrische Feld. x liegt parallel zur Oberfläche und z steht
senkrecht zu ihr. Die Komponenten des Impulses sind mit kx und k±z gegeben. Das Feld
oberhalb der Grenzfläche wird durch (+) beschrieben und ein (-) steht für Variablen, die
unter der Grenzfläche gelten. Durch die Maxwellgleichungen lässt sich dieses Problem
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ε1 ist die komplexe dielektrische Funktion des Metalls und ε2 ist die des Isolators.
Weiterhin ergibt sich ein exponentiell abfallendes Feld in positive, wie auch negative
z-Richtung. Die Welle propagiert also nur in x-Richtung und ist in z-Richtung lokalisiert.
Man spricht hier von einem Feld, welches an die Grenzfläche gebunden ist. In Abbil-
dung 2.5 ist ein Oberflächenplasmon an einer Metall-Isolator-Grenzschicht schematisch
dargestellt. Durch die propagierende Ladungsdichteoszillation an der Oberfläche bildet
sich ein elektrisches Feld (rot) aus. Durch die Dämpfung in den Materialien kommt es
zu einer Abnahme der Feldstärke, je länger das Plasmon propagiert.
Eine Dispersionsrelation für diese Oberflächenplasmonen lässt sich erhalten, indem
man die Materialkonstanten in die vorangegangenen Formeln einsetzt. In Abbildung
2.6 ist der Fall für eine Gold-Glas-Grenzschicht und eine Gold-Vakuum-Grenzschicht
dargestellt. Die Materialkonstanten für Gold entstammen der Arbeit von Rakić [72].
In den Kurven sieht man, dass sich die Dispersionsrelation eines Plasmons deutlich
von der eines freien Photons unterscheidet. Dies hat zur Folge, dass Photonen und
Plasmonen nicht ohne weiteres aneinander koppeln können. Für eine Wechselwirkung






Abbildung 2.5: Diese Darstellung zeigt die Feldlinien (rot) eines laufenden Oberflächen-
plasmons an einer Metall-Isolator-Grenzschicht. Das Plasmon läuft entlang der positiven
x-Achse. Durch die Dämpfung nimmt die Feldstärke mit zunehmender Lauflänge ab.
















 Licht in Glas
 Licht im Vakuum
Abbildung 2.6: Hier dargestellt sind die Dispersionsrelationen für eine Gold-Glas-Grenz-
schicht und eine Gold-Vakuum-Grenzschicht mit den jeweiligen Abhängigkeiten für ein
freies Photon. Der Brechungsindex von Glas wurde mit n = 1, 5 angenommen.
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2.2.2 PLASMONENANREGUNG
Im vorangegangenen Abschnitt wurde deutlich gemacht, dass die zugrundeliegende
Dispersionsrelation es nicht erlaubt, Plasmonen ohne weiteres durch Licht anzuregen.
Dennoch gibt es Wege, diese Wechselwirkung zu ermöglichen. Diese sollen hier
beschrieben werden.
ANREGUNG MIT LICHT
Um Wechselwirkung zwischen Plasmonen und Licht zu ermöglichen, kann man die
Parallelkomponente des Lichts verändern. Wenn dabei die Energie unangetastet bleibt,
kann so eine Anregung von Plasmonen stattfinden. Mit der Prismenkopplung nach Otto
[67] oder Kretschmann und Raether [46] ist dies möglich. Das Licht wird hier unter
einem Winkel durch ein Prisma auf die Grenzfläche gestrahlt. Dadurch ergibt sich die
Parallelkomponente des Impulsvektors zu kx = n(ω/ c) sin θ wobei θ der Einfallswinkel
ist. Es wird deutlich, dass durch Anpassung des Winkels bei fester Energie der Impuls
zur Übereinstimmung gebracht werden kann.
Eine weitere Methode der Anregung mit Licht nutzt periodische Gitter. Trifft Licht
auf ein Gitter, wird es gebeugt. Dies bedeutet, dass es einen Impulsübertrag erfährt.
Der gewonnene Impuls entspricht einem ganzzahligen Vielfachen des Gittervektors
| ~G| = 2π/ b und wird auf die Parallelkomponente des Impulses aufgeschlagen. Somit
ergibt sich nach der Wechselwirkung mit dem Gitter der neue Impuls k ′x = kx ± 2πn/ b
(n sei ganzzahlig). Da die Energie des Photons gleich bleibt, kann es unter den richtigen
Bedingungen nun zur Anregung eines Plasmons kommen.
ANREGUNG MIT ELEKTRONEN
Oberflächenplasmonen können ebenso durch inelastische Streuprozesse mit Elektro-
nen angeregt werden. Bei der Elektronenbestrahlung dünner Metallschichten kann
ein Energieverlust der transmittierten Teilchen festgestellt werden. Außerdem ändert
sich der Austrittswinkel [69]. Dies spricht für eine Änderung des ~k Vektors. Legt man
Energie- und Impulserhaltung zugrunde, so ist es möglich, dass entsprechend der
Dispersionsrelation ein Plasmon an der Metallschicht angeregt wurde. Bekannt ist
dieses Phänomen heutzutage vor allem aus der Tunnelmikroskopie (STM) [8, 9, 30] und
Electron-Energy-Loss-Spectroscopy (EELS) [29, 44, 13].
L. C. Davis hat für Metall-Isolator-Metall-Tunnelkontakte eine theoretische Beschreibung
dieser Anregung geliefert [15]. Für einen Tunnelkontakt mit Aluminium- und Silber-
Elektrode lieferten die Berechnungen abhängig von ωmax und Emax eine Rate von 2 %
bis 12 % (Verhältnis von inelastischem zu elastischem Tunnelprozess). Laut Davis ist
die Rate unbeeinflusst davon, ob direkt getunnelt wird (Elektron gelangt nicht ins Lei-
tungsband des Isolators) oder ob Fowler-Nordheim-Tunneln vorliegt (Elektron tunnelt
ins Leitungsband des Isolators). Dabei bleibt zu beachten, dass die Stromrichtung je
nach Elektrodenmaterial einen erheblichen Einfluss auf diese Rate haben kann, da die
dielektrischen Funktionen mit in die Berechnungen eingehen.
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In dieser Arbeit wird die Plasmonenerzeugung bei Elektronenfluss in die Goldelektrode
von Aluminium-Aluminiumoxid-Gold- und Silicium-Siliciumdioxid-Gold-Schichtstapeln
untersucht. Da die Goldschicht die oberste Lage des Stapels darstellt und damit ex-
perimentell einfacher zugänglich ist, lassen sich hier leicht Änderungen der Dicke und
Strukturierung vornehmen.
2.2.3 FELDVERTEILUNG UND DISPERSIONSRELATION IN
TUNNELKONTAKTEN
Mit den zugrundeliegenden theoretischen Modellen sollen hier nun Überlegungen zu
Feldverteilung und Dispersionsrelation angestellt werden. Es sollen dabei vor allem die
Einflüsse der Dicken des Schichtstapels eines Tunnelkontakts diskutiert werden, da
diese im Experiment leicht zugängliche Parameter sind.
In Abbildung 2.7 ist der Schichtstapel eines typischen Tunnelkontakts vereinfacht dar-
gestellt. Das elektrische Feld in z-Richtung (senkrecht zur Oberfläche) lässt sich durch
harmonische Funktionen beschrieben [87]. Es wird eine Gleichung für jede Schicht
aufgestellt. Somit ergibt sich ein Gleichungssystem, welches unter Berücksichtigung
der Maxwell-Gleichungen und der Randbedingungen an den Grenzschichten (Werte
und Anstiege müssen jeweils übereinstimmen) gelöst werden kann.




2−k2x z z > a + b (2.16)
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√
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2−k2x z a + b > z > a (2.17)
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√
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2−k2x z a > z > 0 (2.18)




2−k2x z 0 > z (2.19)
Hierbei breitet sich die elektromagnetische Welle entlang der x-Achse aus. Der kom-
plexe Wellenvektor hat die x-Komponente kx = k ′x + ik
′′
x . Dieser gibt unter anderem
Aufschluss über die Lauflänge des Plasmons Lx = 1k ′′x und die Abklinglänge des E-Feldes
Lz = 1√
k ′2x −εi ( ωc )
2
. Diese beiden Größen geben jeweils den Abstand an, in dem das E-Feld
auf 1/ e abgefallen ist. Berechnugnen dieser Art wurden bereits 2006 von Tino Göhler
durchgeführt [31]. Aus diesem Grund soll hier auf eine umfassende Berechnung verzich-
tet werden. Es wird stattdessen Bezug auf die Ergebnisse von Tino Göhler genommen.
Die herangezogenen Berechnungen wählen als System ein unendlich ausgedehntes
Siliciumsubstrat mit einer Oxidschicht der Dicke a = 3 nm und einer Goldelektrode von
b − a = 30 nm Dicke.
Es ergeben sich für das Probensystem zwei Lösungen. In der ersten Lösung ist das
Feld stark in der Isolatorschicht lokalisiert. Diese Lösung soll fortan Oxid-Mode genannt
werden. In der zweiten Lösung tritt die Feldüberhöhung oberhalb der Goldschicht auf.
Diese Lösung wird als Top-Mode bezeichnet. Jede der beiden Moden zeigt noch einen
nicht verschwindenden Feldanteil an der jeweils anderen Seite der Goldschicht. Das
Feld ist hier aber 5- bis 10-mal schwächer. Zum Vergleich der beiden Moden gibt Göhler











Abbildung 2.7: Schematische Darstellung des Schichtstapels eines MIS-Tunnelkon-
takts.
Mode k ′x kx
′′ Lx Lz
Top-Mode 4, 532 · ωc 0, 014 ·
ω
c 7,92 µm 395 nm
Oxid-Mode 1, 028 · ωc 0, 149 ·
ω
c 0,75 µm 25 nm
Tabelle 2.1: Charakteristische Werte der Moden in einer MIS-Struktur [31, S. 20].
nen, dass sich beide Moden (im weiteren Verlauf auch Plasmonen genannt) deutlich
unterscheiden. Die Materialkonstanten der umgebenden Materialien und die Dicke der
Schichten sind hierfür verantwortlich.
EINFLUSS DER ISOLATORDICKE
Der Einfluss der Oxidschichtdicke ist gänzlich verschieden für beide Moden. Die Top-
Mode wird durch eine Änderung im Bereich von 1 nm bis 6 nm Dicke kaum beeinflusst.
So ändert sich die x-Komponente des ~k-Vektors weder im Real- noch im Imaginärteil um
mehr als 0,5 %o. Dies liegt daran, dass das Feld bei dieser Mode fast vollständig an der
Gold-Luft-Grenzschicht lokalisiert ist. Somit hat die Oxidschicht keinen nennenswerten
Einfluss.
Die Oxid-Mode zeigt eine Feldüberhöhung an der Isolator-Gold-Grenzschicht. Es ist also
einleuchtend, dass diese Mode durch die Variation der Oxiddicke stärker beeinflusst
wird. Aus Tabelle 2.1 kann der Wert für die Abklinglänge des Plasmons herangezogen
werden. Dieser ist mit 25 nm etwa eine Größenordnung höher als die Oxidschichtdicke.
Das Feld des Plasmons durchdringt also deutlich den Isolator und reicht bis in das
Siliciumsubstrat hinein. Die Dielektrizitätskonstante von Silicium weist im sichtbaren
Spektralbereich einen nicht unerheblichen Imaginärteil auf. Dieser sorgt für Dämpfung.
Der Teil der Oxid-Mode, der in das Silicium eindringt, wird also stark gedämpft. Von der
Isolator-Gold-Grenzschicht ausgehend fällt das Feld exponentiell ab. Somit nimmt auch
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die Dämpfung mit abnehmender Oxiddicke exponentiell zu.
Durch das inelastische Tunneln wird nur die Oxid-Mode angeregt. In dieser Arbeit
sollen diese Plasmonen durch Abstrahlung ins Fernfeld beobachtet werden. Wenn
ein Plasmon durch die Dämpfung seine gesamte Energie verliert, kann es nicht mehr
ausgekoppelt und detektiert werden. Mit abnehmender Oxidschichtdicke steigt also
die Dämpfung der Plasmonen und der Tunnelstrom nimmt zu. Dadurch werden mehr
Plasmonen erzeugt.
Um das Bauteil effizient zu betreiben, muss ein Kompromiss aus diesen beiden konfli-
gierenden Effekten gefunden werden.
EINFLUSS DER METALLDICKE
Die Dicke der oberen Goldelektrode ist von großer Relevanz, da durch die Änderung
dieser mehrere Effekte auftreten.
Der erste Effekt sind die Transmissionseigenschaften der Schicht. So kann Licht bei dün-
nen Schichten noch relativ gut transmittiert werden. Für eine 10 nm dicke Goldschicht
ist bei einer Wellenlänge von 500 nm eine Transmission von über 60 % zu erwarten.
Bei 30 nm Dicke sinkt dieser Wert schon auf knapp 25 %. Licht, welches an der Isola-
tor-Gold-Grenzschicht generiert wird, muss die Goldschicht passieren. Durch die Dicke
wird also direkt Einfluss auf den Anteil des detektierbaren Lichts genommen.
Ebenso wird die Feldverteilung selbst beeinflusst. Die Top-Mode ist für dicke Schichten
oberhalb von 60 nm identisch mit der Lösung für eine unendlich ausgedehnte Gold-
schicht. Verringert man die Schichtdicke, so wird der Einfluss des Substrats erneut
sichtbar, da das Feld der Top-Mode nun beginnt ins Silicium zu reichen und somit
gedämpft wird.
Die Oxid-Mode wird hingegen kaum beeinflusst, da das Feld hauptsächlich in der
Isolatorschicht lokalisiert ist. Größere Änderungen sind also erst für sehr kleine Gold-
schichtdicken zu erwarten, welche im Experiment nicht mehr relevant sind.
Weiterhin kann auch die Kopplung von Top- und Oxid-Mode beeinflusst werden. Für
eine sehr dicke Goldschicht ist eine Kopplung sehr unwahrscheinlich, da das Feld der
Moden an der anderen Seite der Goldschicht nur noch sehr schwach ist. Somit ist
ein Energieübertrag von einer Mode zur anderen nur sehr schlecht realisierbar. Für
dünne Oxidschichten ist dieser Prozess wahrscheinlicher, da die Moden jeweils auch
eine nicht verschwindende Feldstärke auf der anderen Seite der Elektrode haben. Für
eine Kopplung muss dennoch immer eine Übereinstimmung der Dispersionsrelation
gegeben sein, da sonst die Energie- oder Impulserhaltung verletzt ist.
ZUSAMMENFASSUNG
Es hat sich gezeigt, dass die Änderung von Oxid- wie auch Goldschichtdicke einen
Einfluss auf mehrere Prozesse haben kann. Ein Auszug aus der Arbeit von Göhler [31, S.
26] zeigt einen Überblick für beide Moden (Tabelle 2.2). Durch den Aufbau der Schicht-
struktur erfährt die Oxid-Mode eine starke Dämpfung, da sie nahe des Siliciumsubstrats
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lokalisiert ist und das Feld weit in den Halbleiter hinein reicht. Dies schlägt sich in Lauf-
und Abklinglänge nieder. Diese Größen sind um mehr als eine Größenordnung kleiner
als bei der Top-Mode.
Die Variation der Oxidschichtdicke hat aus den genannten Gründen den größten Einfluss
auf die Oxid-Mode. Die Top-Mode ist davon kaum betroffen, da das Feld nur geringe
Anteile im Oxid und im Silicium aufweist.
Die Top-Mode ähnelt für dicke Metallschichten der Lösung für eine einfache Gold-Vaku-
um-Grenzfläche. Durch Verringerung der Schichtdicke wird auch in der Top-Mode der
Einfluss des Substrats leicht in Form von Dämpfung sichtbar.
Bei genauerer Betrachtung von Tabelle 2.2 wird ersichtlich, dass sich beide Moden
in Bezug auf ihre Dispersionsrelation sehr stark unterscheiden. So kann die für eine
Kopplung nötige Energie- und Impulserhaltung für keine der untersuchten Energien
erfüllt werden. Eine Kopplung beider Moden ist also ohne Weiteres nicht möglich. Es ist
jedoch nicht auszuschließen, dass es auf Grund von Rauhigkeiten oder anderen Struktu-
ren zu einem Energieaustausch der beiden Plasmonen kommen kann. Als Beispiel für
solche Strukturen seien die Rauhigkeit einer gedampften Schicht, Punktdefekte in Oxid-
Top-Mode k ′x [k] kx ′′ [k] Lz [nm] Lx [µm]
30 nm Au - 3 nm Oxid - Si
E = 1,6 eV 1, 021 0, 89 · 10−2 583 12, 1
E = 1,8 eV 1, 031 1, 68 · 10−2 436 6, 5
E = 2,0 eV 1, 040 2, 61 · 10−2 344 3, 6
E = 2,2 eV 1, 043 2, 90 · 10−2 301 3, 1
60 nm Au - 3 nm Oxid - Si
E = 1,8 eV 1, 026 0, 50 · 10−2 405 21, 9
E = 2,0 eV 1, 055 1, 11 · 10−2 293 8, 9
E = 2,2 eV 1, 061 1, 69 · 10−2 252 5, 3
Oxid-Mode k ′x [k] kx ′′ [k] Lz [nm] Lx [µm]
30 nm Au - 1 nm Oxid - Si
E = 1,6 eV 4, 94 0, 16 25 0, 75
E = 1,8 eV 6, 65 0, 52 17 0, 21
E = 2,0 eV 10, 54 2, 30 9 0, 04
E = 2,2 eV 11, 97 4, 41 7 0, 02
60 nm Au - 6 nm Oxid - Si
E = 1,6 eV 3, 71 0, 24 · 10−1 35 5, 14
E = 1,8 eV 3, 98 0, 93 · 10−1 29 1, 18
E = 2,0 eV 4, 45 2, 60 · 10−1 23 0, 38
E = 2,2 eV 4, 48 4, 50 · 10−1 21 0, 20
Tabelle 2.2: Übersicht über den Einfluss verschiedener Schichtdicken auf Top- und
Oxid-Mode eines MIS-Tunnelkontakts. Die Werte von k sind in Einheiten des frei
propagierenden Lichts ωc gegeben.
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oder Goldschicht oder bewusst eingebrachte Strukturen, wie Nanopartikel, genannt.
Diese können bei Streuprozessen den benötigten ~k-Vektor zur Verfügung stellen und




Dieses Kapitel beschäftigt sich mit den Verfahren, die zur Herstellung und
Charakterisierung der untersuchten Tunnelkontakte verwendet wurden. Im
ersten Teil wird die Produktion der Proben beleuchtet. Der zweite und dritte
Teil befassen sich mit den Messmethoden. Hierbei liegt das Hauptaugen-
merk auf dem optischen Aufbau, an welchem der Großteil der Charakteri-
sierung durchgeführt wurde.
3.1 PROBENHERSTELLUNG
Tunnelkontakte mit wenigen Nanometern Oxid als Barriereschicht sind ein sehr sensi-
bles Probensystem, da kleinste Defekte und Schichtdickenschwankungen eine große
Auswirkung auf den Tunnelstrom haben können. Aus diesem Grund wird in dieser
Arbeit auch die Probenherstellung genauer beleuchtet, um Einflüsse der verwende-
ten Herstellungsprozesse auf optischen und elektrischen Eigenschaften erkennen zu
können.
3.1.1 PRÄPARATION DER SUBSTRATE
Als Ausgangspunkt der Herstellung dient im Falle der Al-Al2O3-Au-Tunnelkontakte
ein Objektträger aus Glas (Menzel-Gläser von Thermo Scientific). Diese werden mit
Hilfe eines Glasschneiders in Stücke mit einer Kantenlänge von etwa 2,5 cm geschnit-
ten. Anschließend werden diese Probenstücke nacheinander in Aceton, Ethanol und
Isopropanol in einem Ultraschallbad für jeweils 5 Minuten gereinigt. Überschüssiges
Isopropanol wird nach dem Reinigen mit einem Handblasebalg abgepustet.
Zur Herstellung von Si-SiO2-Au-Tunnelkontakten dienen handelsübliche Siliciumwafer
als Substratmaterial. Diese wurden von der Firma MicroChemicals GmbH bezogen. In
Tabelle 3.1 ist eine Übersicht der verwendeten Wafertypen mit wichtigen Eckdaten
zusammengefasst. Silicium bildet durch den Sauerstoff in der Umgebungsluft eine pas-
sivierende Oxidschicht, welche circa 1 nm dick ist [62]. Diese Schicht ist äußerst dicht,
da das Wachstum erst endet, wenn die Siliciumoberfläche komplett von chemischen
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Reaktionen mit Sauerstoff aus der Umgebung abgeschirmt ist. Aus diesem Grund soll
sie im Rahmen dieser wissenschaftlichen Arbeit als Tunnelbarriere eingesetzt werden.
Um einen guten elektrischen Kontakt zu den Wafern herzustellen, muss einseitig
die Oxidschicht entfernt werden, um danach einen Aluminiumkontakt aufzubringen.
Diese beiden Prozesse werden in einer Sputteranlage realisiert. Zuerst wird mit einem
gerichteten Plasma aus Argonionen die native Oxidschicht weggesputtert. Anschließend
wird eine mehrere 100 nm dicke Aluminiumschicht aufgesputtert. Weitere Details zu
diesem Prozess sind im Abschnitt 3.1.3 erläutert.
Die weitere Probenpräparation läuft analog zu den Glassubstraten der Al-Al2O3-Au-Proben.
Zuerst werden die Wafer mit einem Glasschneider in kleinere Stücke vereinzelt. Danach
werden die Stücke in Aceton, Ethanol und Isopropanol für jeweils 5 Minuten im Ultra-
schallbad gereinigt und anschließend trockengepustet. Die so präparierten Substrate
bilden die Grundlage für alle hergestellten Si-SiO2-Au-Tunnelkontakte.
Material Orientierung Dotierung Leitfähigkeit Dicke
CZ-Silicium (111) n (Phosphor) 1Ω cm bis 5Ω cm 525 µm
CZ-Silicium (111) p (Bor) 0,5Ω cm bis 2,5Ω cm 525 µm
CZ-Silicium (111) n (Phosphor) 0,01Ω cm bis 0,05Ω cm 525 µm
CZ-Silicium (100) p (Bor) 0,001Ω cm bis 0,01Ω cm 500 µm
Tabelle 3.1: Übersicht der verwendeten Wafertypen. Alle Wafer wurden von MicroChe-
micals GmbH bezogen.
3.1.2 MONOKRISTALLINE GOLDFLAKES
Dieser Abschnitt beschäftigt sich mit den Eigenschaften und der Herstellung von mono-
kristallinen Goldflakes, welche in Kapitel 6 als Metallelektrode in einem Silicium-basier-
ten Tunnelkontakt verwendet werden. Alle hier verwendeten Goldflakes wurden in der
Arbeitsgruppe von Bert Hecht an der Universität Würzburg hergestellt.
Bei diesen einkristallinen Goldstrukturen handelt es sich um drei- beziehungsweise
sechseckige Plättchen mit einer Dicke von einigen 10 nm und einer Längsausdehnung
von mehreren 10 µm. Durch die Abwesenheit von Korngrenzen und Oberflächenrauheit
eignen sich die Flakes bestens für plasmonische Anwendungen, da so unerwünschte
Streuprozesse und Dämpfung auf ein Minimum reduziert werden können.
SYNTHESE
Der in Würzburg verwendete Syntheseprozess unterscheidet sich in einem Punkt grund-
legend von üblichen Herstellungswegen solcher metallischer Nanostrukturen. In den
meisten Fällen werden metallische Partikel in einer Lösung mit einem Metallsalz und
weiteren Chemikalien gewachsen [86, 63]. Das Resultat ist hier eine Suspension aus ei-
nem Lösungsmittel und den Nanopartikeln. Da die Strukturen zur weiteren Verwendung
oft auf ein Substrat transferiert werden müssen, nutzt man zum Beispiel Spin-Coating
oder ähnliche Abscheidemethoden. Dabei wird die Lösung mit den Partikeln auf das
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Substrat gegeben und verteilt. Anschließend lässt man das Lösungsmittel vollständig
verdampfen. Bei diesem Prozess können sich leicht Cluster von mehreren Flakes bilden.
Weiterhin kommt es oft dazu, dass die Strukturen Falten werfen oder nicht komplett
flach auf dem Substrat liegen. Ein weiteres Problem sind Verunreinigungen. Oft ver-
dampft das benutzte Lösungsmittel nicht rückstandsfrei oder es wurden vorher weitere
Verunreinigungen in der Suspension gebunden, welche sich jetzt ebenfalls auf dem
Substrat ablagern.
Das Syntheseverfahren aus der Arbeitsgruppe Hecht [93] nutzt das Flakewachstum
direkt auf dem Substrat. Hierdurch kann ein Großteil der voran beschriebenen Probleme
umgangen werden.
Zur Herstellung werden 180 µl 0,1 M wässrige Lösung von HAuCl4 · 3 H2O in 20 ml Ethy-
lenglycol gegeben und unter stetigem Rühren im Wasserbad auf 50 ◦C erhitzt. Nach
20 Minuten werden 180 µl einer 0,1 M Lösung von Anilin in Ethylenglycol hinzugege-
ben. Die Lösung wird weitere 5 Minuten gerührt, bevor sie bei 50 ◦C in einen Ofen
gestellt wird. Die Subtrate, auf denen sich die Goldflakes bilden sollen, befinden sich
in aufrechter Position in dem Becherglas mit der angesetzten Lösung. Nach etwa 72
Stunden haben sich viele Flakes auf den Substraten und in der Lösung gebildet. Da die
Strukturen sehr gut auf der Substratoberfläche halten, können alle Lösungsmittelreste
durch einfaches Abspülen mit Ethanol entfernt werden. Die Probe wird anschließend
mit Stickstoff trocken gepustet. Als Subtrate wurden einfache Deckgläschen aus Glas
und Siliciumwafer verwendet.
TRANSFER
Nach der Synthese liegen die Goldflakes flach und frei von Verunreinigungen auf dem
Substrat. Wurden die Strukturen auf Silicium hergestellt, so kann direkt eine Struktu-
rierung mit Focussed Ion Beam Milling (siehe Abschnitt 3.1.6) angeschlossen werden.
Spätestens nach dieser Strukturierung müssen die Goldflakes meist auf ein anderes
Substrat transferiert werden. Im Falle dieser Arbeit war dies zwingend erforderlich,
da die Positionierung auf dem eigentlichen Tunnelkontakt eine wichtige Rolle spielt.
Hierdurch wird sichergestellt, dass der Goldflake als Elektrode gut kontaktiert und die
aktive Fläche klar definiert ist.
Das Transferieren der Goldstrukturen auf ein anderes Substrat ist ein mehrstufiger Pro-
zess, welcher in Abbildung 3.1 dargestellt ist. Zu Beginn wird der entsprechende Flake
in einem optischen Mikroskop gesucht und anschließend mit einem kleinen Tropfen
gelöstem PMMA bedeckt. Um das PMMA auszuhärten, wird die Probe entweder für
einige Minuten auf eine Heizplatte bei 110 ◦C oder in einen Ofen bei 100 ◦C gelegt. Im
nächsten Schritt wird der ausgehärtete PMMA-Tropfen mit dem darunterliegenden Flake
im optischen Mikroskop ausfindig gemacht. Das Zielsubstrat wird an das ursprüngliche
Substrat geschoben. Hierbei ist es von Vorteil, wenn die Oberflächen beider Proben auf
einem Niveau und die Seitenkanten möglichst gerade sind. Beide Proben werden nun
mit einigen Tropfen einer Wasser-Ethanol-Mischung benetzt. Das Mischungsverhältnis
ist hier nur für die Verdunstungsrate relevant und kann nach den Vorlieben des Expe-
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Transferprozesses für Goldflakes. (1)
ursprüngliches Substrat mit Goldflake (2) Beschichten mit PMMA und Aushärten (2a)
Unterätzen mit Flusssäure (2b) PMMA mit Flake löst sich vom Substrat (2c) Spülen mit
Wasser und Bewegen mit Mikromanipulatorspitze (3) Anheben des PMMA-Tropfens mit
Mikromanipulatorspitze (4) Bewegen und Ausrichten auf dem Zielsubstrat (5) Andrücken
und Flüssigkeit verdunsten lassen (6) PMMA Entfernen mit Sauerstoffplasma oder
Acetondampf.
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rimentators angepasst werden. Befindet sich ein ausreichend dicker Flüssigkeitsfilm
über dem PMMA-Tropfen, so kann dieser an einer Seite vorsichtig mit einer Nadel
eines Mikromanipulators angehoben werden. Durch Kapillarität wird die umgebende
Flüssigkeit in den entstandenen Hohlraum gezogen. Durch weiteres Heben löst sich
der PMMA-Tropfen dann vollständig vom Substrat. Da das PMMA die darunterliegende
Oberfläche sehr gut abformt, ist es wahrscheinlich, dass alle darunterliegenden Gold-
flakes am PMMA-Tropfen haften bleiben. Im Idealfall ist der PMMA-Tropfen gut an der
Spitze des Mikromanipulators fixiert und kann in der Flüssigkeit auf das Zielsubstrat
bewegt werden. Dort wird er ausgerichtet und leicht angedrückt. Nun muss gewartet
werden bis das restliche Wasser-Ethanol-Gemisch verdunstet ist. Der PMMA-Tropfen
mit dem Flake sitzt nun fest auf dem neuen Substrat. Das PMMA lässt sich nun je nach
Dicke mit Acetondampf oder im Sauerstoffplasma entfernen.
Es ist möglich, dass die beschriebene Methode nicht zum Erfolg führt, da das Goldflake
am ersten Substrat haften bleibt. In diesem Fall gibt es eine weitere aufwändigere
Methode, die eine höhere Erfolgsquote verspricht. Hierbei wird, wie auch in der ersten
Methode, ein PMMA-Tropfen auf das Flake getropft und ausgehärtet. Nun kann, um die
Haftung zum Substrat zu minimieren, ein Ätzschritt mit gepufferter Flusssäure durchge-
führt werden. Die Probe wird in eine Petrischale aus Kunststoff gelegt und es werden
einige Tropfen der Säure auf und neben das PMMA getropft. Nach einer Wartezeit von
einigen Minuten sieht man den PMMA-Tropfen aufschwimmen. Die Flusssäure hat nun
die Oxidschicht unter dem Goldflake und dem PMMA aufgelöst, so dass kein Kontakt
zwischen dem Flake und dem Substrat mehr besteht. Man spült nun die Petrischale
mehrmals mit destilliertem Wasser durch, um die Säure auf eine ungefährliche Konzen-
tration zu bringen und die Reaktion damit zum Erliegen zu bringen. Das schwimmende
PMMA kann nun mit einem Deckgläschen „abgefischt“ und analog zur ersten Methode
transferiert werden oder man legt das Zielsubstrat mit in die Petrischale und führt den
verbleibenden Transfer wie zuvor beschrieben zu Ende.
Diese Methode verspricht eine deutlich höhere Erfolgsquote, jedoch sollte die Gefahr,
welche mit der Benutzung von Flusssäure einhergeht, immer in Betracht gezogen
werden. Oft lässt sich auch ohne den Ätzschritt ein Transfer durchführen.
3.1.3 BESCHICHTUNG
In dieser Arbeit stellt die Probenherstellung einen zentralen Teil dar. Es besteht daher
bei mehreren Schritten Bedarf, Materialien auf dem Substrat abzuscheiden, um zum
Beispiel elektrische Zuleitungen und Kontakte zu strukturieren. Dieser Abschnitt be-
schäftigt sich deshalb mit den verwendeten Methoden der Abscheidung von Metall-
und Isolatorschichten.
THERMISCHES VERDAMPFEN
Das thermische Verdampfen von Materialien ist eine einfache und häufig genutzte
Methode, um Materialien mit Nanometergenauigkeit aufzubringen. In dieser Arbeit
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wurde das Verfahren zur Verdampfung von Aluminium, Gold und Calciumfluorid genutzt.
Das Funktionsprinzip basiert darauf, dass das zu verdampfende Material im Vakuum
erhitzt wird. Daraufhin können Cluster des Materials aus dem Bulk geschleudert werden
und sich mit niedriger kinetischer Energie in eine beliebige Raumrichtung bewegen. Die
freie Weglänge dieser Cluster ist durch das Vakuum hoch genug (mehrere Zentimeter),
um die in der Vakuumkammer positionierte Probe zu erreichen. Material, welches die
Probe erreicht, lagert sich dort an. Zur exakten Dickenbestimmung der abgeschiedenen
Schicht wird ein Quarzmonitorkristall eingesetzt. Hierbei handelt es sich um einen
piezoelektrischen Kristall mit einer definierten Eigenfrequenz, welche durch eine Mess-
elektronik überwacht wird. Lagert sich nun Material auf diesem Kristall ab, ändert sich
durch die Massezunahme die Eigenfrequenz. Diese Änderung kann detektiert werden
und ermöglicht unter Kenntnis der Dichte des abgeschiedenen Materials die exakte
Dickenbestimmung.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Verdampfungsanlage der Firma Balzers (Balzers
PKG 020, QSG 301 und BSV 080) verwendet. Die Aufheizung des Materials erfolgt
resistiv durch ein Wolframschiffchen. Durch eine Vorvakuumpumpe in Kombination
mit einer Turbomolekularpumpe wird ein Druck von circa 2 × 10−6 mbar erreicht. Die
Beschichtungsrate liegt bei etwa 2 Å s−1. Mit dieser Methode wurden alle Gold- und
Calciumfluorid-Schichten sowie das Aluminium für die Al-Al2O3-Au-Tunnelkontakte auf-
gedampft.
SPUTTERBESCHICHTUNG
Die Sputterbeschichtung stellt im Rahmen dieser Arbeit das Verfahren dar, welches zur
Herstellung von SiO2-Isolatorschichten für die Isolation der Zuleitergenutzt wurde. Eben-
so kam es beim Aufbringen des Aluminiumrückkontakts der Si-SiO2-Au-Tunnelkontakte
auf dem Silicium zum Einsatz. Um auf Silicium einen Kontakt aufzubringen, sollte vorher
die native Oxidschicht entfernt werden. Dies wird meist nasschemisch mit Flusssäu-
re erreicht. Allerdings birgt das Arbeiten mit dieser Chemikalie einige Risiken. Diese
können umgangen werden, da es mit dieser Sputteranlage auch möglich ist Material
abzutragen. Danach kann, ohne das Vakuum zu brechen, die benötigte Metallelektrode
aufgebracht werden.
Die Beschichtung in einer Sputteranlage funktioniert folgendermaßen: In der evaku-
ierten Sputterkammer wird ein kleiner Partialdruck Argon aufrechterhalten. Durch ein
elektrisches Feld wird in der Kammer ein Argonplasma erzeugt. Die vorliegenden Argo-
nionen werden durch das Feld auf das Metalltarget beschleunigt. Das Target (in diesem
Fall Aluminium oder SiO2) ist parallel zum Probenteller angebracht. Die auftreffenden
Argonionen schlagen Cluster aus dem Material. Diese Cluster werden nun mit hoher
kinetischer Energie in die Probenkammer geschleudert. Ein Teil der Cluster trifft dabei
auf die Probe und lagert sich dort ab. Da die Sputterrate vorher genau bestimmt wurde,
erfolgt die Schichtdickenbestimmung per Zeitmessung.
Statt mit den Argonionen das Target abzutragen, ist es auch möglich die Probe durch
Ionenbeschuss zu bearbeiten. Die Argonionen schlagen in diesem Fall Atome aus dem
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Bulk der Probe. In dieser Arbeit wurde dieses Verfahren zum Entfernen der nativen
Oxidschicht des Siliciums verwendet. Da der darunterliegende Wafer ausreichend dick
ist, konnte durch langes Sputtern sichergestellt werden, dass das Oxid restlos entfernt
wurde. Anschließend konnte eine 200 nm Schicht Aluminium direkt auf das Silicium
aufgebracht werden.
Das Abtragen durch Sputtern erfolgte bei 500 W für eine Minute. Zum Aufbringen von
Aluminium wurde für eine Minute bei 1 kW gesputtert. Der Argondruck in der Kammer
lag bei 4 × 10−3 mbar.
ATOMIC LAYER DEPOSITION
Die Atomic Layer Deposition (zu deutsch Atomlagenabscheidung) ist ein Verfahren,
welches durch zyklisch durchgeführte chemische Reaktionen an der Probenoberfläche
zur Abscheidung von dünnen Schichten genutzt wird. Da nur eine Atomlage pro Zyklus
abgeschieden wird, können sehr dichte, defektfreie Schichten hergestellt werden. Ein
großer Unterschied zu den vorher beschriebenen Verfahren ist die Abscheidungscha-
rakteristik. Atomic Layer Deposition (kurz ALD) ist im Gegensatz zum Bedampfen oder
Sputtern völlig ungerichtet. Das bedeutet, dass unabhängig von der Topographie die
gesamte Probenoberfläche gleichmäßig beschichtet wird.
Im Rahmen dieser Arbeit wird die ALD eingesetzt, um Isolatorschichten aus Al2O3
herzustellen. Da diese Isolatorschichten etwa 100 nm dick sein sollen, aber trotzdem
Leckströme einer darüberliegenden makroskopischen Elektrode zum Substrat verhin-
dern müssen, bietet sich ALD als Methode an. Der verwendete Prozess nutzt Tetrame-
thylaluminium (TMA) als Prozessgas. Durch eine Reaktion mit Sauerstoffplasma wird
Aluminiumoxid an der Probenoberfläche gebildet. Im Detail besteht der Prozess aus
vier Schritten pro Zyklus. Während der gesamten Zeit ist der Probenteller auf 150 ◦C ge-
heizt, um die chemische Reaktion zu unterstützen. Im ersten Schritt wird die evakuierte
Probenkammer mit TMA gespült. Dadurch lagern sich TMA Moleküle an der Proben-
oberfläche an. Im Idealfall bildet sich eine geschlossene Schicht auf der gesamten
Probe. Der zweite Schritt ist ein Spülprozess mit Stickstoff. Hierbei wird das restliche
TMA aus der Kammer entfernt. Weiterhin werden auch von der Probenoberfläche alle
Moleküle entfernt, die nicht zur angestrebten Monolage gehören. In Schritt drei wird
ein Partialdruck Sauerstoff in der Kammer aufgebaut und über elektrische Felder ein
Sauerstoffplasma erzeugt. Die nun vorhandenen reaktiven Sauerstoffionen reagieren
mit der Monolage aus TMA. Ein Reaktionsprodukt ist Al2O3, welches auf der Proben-
oberfläche verbleibt. Die restlichen Reaktionsprodukte befinden sich in der Gasphase.
Der letzte Schritt ist wieder ein Spülen mit Stickstoff. Hierdurch werden die verbleiben-
den Moleküle aus Schritt drei abgeführt. Auf der Probe hat sich nach einem Zyklus nun
idealerweise eine Monolage Aluminiumoxid abgelagert. Da die Gitterparameter des
Substrats und des abgeschiedenen Materials aber nicht zwingend zueinander passen,
kann es einige Zyklen dauern, bis sich eine komplett geschlossene Schicht gebildet hat.
Weil pro Zyklus maximal eine Atomlage abgeschieden wird, kann durch Anpassung
der Zyklenzahl die Dicke der resultierenden Schicht genau angepasst werden. Für die
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hier abgeschiedenen Isolatorschichten wurden 1000 Zyklen durchgeführt, was zu einer
Schichtdicke von 120 nm führt.
3.1.4 PHOTOLITHOGRAPHIE
Die Photolithographie stellt heutzutage einen essenziellen Bestandteil der Halbleiter-
und Mikrosystemtechnik dar. Es werden photoaktive Polymere (Photolacke) durch ge-
zieltes Beleuchten chemisch verändert, so dass sie in einem Folgeschritt teilweise
entfernt werden können. Diese Prozesse erzeugen eine lithographische Maske, welche
es ermöglicht die hergestellte Struktur auf das Substrat zu übertragen.
Grundlegend muss hierbei zwischen zwei Arten von Photopolymeren unterschieden
werden. Es gibt Positiv- und Negativphotolack. Beide liefern bei gleichem Belichtungs-
muster entgegengesetzte Strukturen. Im Falle von Positivlack wird durch die Belichtung
der Lack löslich im verwendeten Entwickler. Bei der Entwicklung werden also unbe-
lichtete Bereiche erhalten bleiben. Bei Negativlack wird durch die Belichtung und einen
angeschlossenen Heizschritt der Lack quervernetzt und damit unlöslich gemacht. Es
bleiben nach der Entwicklung also die belichteten Bereiche bestehen.
Im Rahmen dieser Arbeit wird die Photolithographie dazu genutzt, die Goldelektroden
der hergestellten Tunnelkontakte zu strukturieren. Für den Großteil der hergestellten
strukturierten Proben wurde der strukturierte Photolack als Maske für die folgende
Goldbedampfung genutzt. Dazu wird der Photolack auf das gereinigte Substrat (siehe Ab-
schnitt 3.1.1) aufgebracht und strukturiert. Danach wird die Probe mit Gold beschichtet.
Der Lack und überschüssiges Gold werden in einem angeschlossenen Lift-Off-Prozess
entfernt. Das Resultat ist eine Goldstruktur, die dem Negativ der Photolackstruktur
entspricht.
Im Folgenden wird der verwendete Lithographieprozess genauer dargestellt. Hierbei
wird auch auf die verschiedenen Prozessparameter und benutzten Geräte eingegangen.
Der schematische Ablauf des verwendeten Lithographieprozesses ist in Abbildung 3.2
dargestellt.
Die Lithographie beginnt mit dem Aufbringen des Photolacks auf das gereinigte Substrat
mittels Spincoating. Hierbei wird die Probe auf einem rotierenden Halter fixiert. Durch
die Zentrifugalkraft wird aufgetropfter Photolack gleichmäßig dünn auf dem Substrat
verteilt. Überschüssiger Lack wird dabei von der Probe abgeschleudert. Da das finale
Photolackmuster Strukturgrößen im Bereich von einigen 100 nm aufweisen soll, darf
die aufgebrachte Lackschicht nicht zu dick sein. Ist die Schicht zu dick, haben die resul-
tierenden Strukturen ein sehr hohes Aspektverhältnis (Verhältnis von Höhe zu Breite der
Strukturen). Das führt wiederum dazu, dass der Photolack instabil wird und zum Kippen
oder Zusammenfallen neigt. Um diesen Fall zu vermeiden, wird der Photolack vor dem
Aufbringen mit PGMEA (Propylenglykolmonomethylethylacetat) verdünnt. Nach dem
Beschichten wird die Probe auf eine Heizplatte gelegt, um verbleibendes Lösungsmittel
aus dem Lack zu entfernen, da dieses in den Folgeschritten die chemischen Reaktionen
des photoaktiven Polymers stören würde. Dieser Schritt wird als Post Applied Bake










Abbildung 3.2: Schematische Darstellung eines typischen Lithographieprozesses mit
Beschichtung und Lift-Off bei Verwendung von Negativlack. (1) Gereinigtes Substrat
(2) Aufbringen des Photolacks mittels Spincoating (3) Belichten durch eine strukturierte
Kontaktmaske (4) Entfernen der löslichen Photolackbereiche mit Entwicklerlösung
(5) Beschichtung mit Gold (6) Entfernen des Photolacks mit darauf abgeschiedener
Goldschicht
mit einer lichtundurchlässigen Box zur Belichtung transferiert wird.
Die Strukturierung wird mit Kontaktmaskenlithographie durchgeführt. Hierzu steht ein
Mask-Aligner der Firma Süss MicroTec (Modell MJB4) zur Verfügung. In dem Gerät
wird zuerst eine Kontaktmaske mit den gewünschten Strukturen eingebaut. Diese
Maske besteht aus UV-durchlässigem Quarzglas. Auf diesem Glas ist eine strukturierte
Chromschicht aufgebracht, welche lichtundurchlässig ist. Mit Hilfe eines integrierten Mi-
kroskops wird die gewünschte Struktur auf der Maske über der Probe positioniert. Der
Mask-Aligner presst die Probe anschließend mit gleichmäßigem Druck an die Maske.
Nun wird die Probe für eine festgelegte Zeit durch die Maske hindurch belichtet. Die
Wellenlänge liegt dabei im UV-Bereich bei 365 nm (i-Linie der Quecksilberdampflampe).
Bereiche unter dem Chrom bleiben dabei unbelichtet und es findet keine chemische
Reaktion im photoaktiven Polymer statt. In beleuchteten Bereichen wird das Polymer
chemisch verändert. So wird im Falle von Negativlack eine Quervernetzung induziert,
welche das Polymer unlöslich im Entwickler macht. Bei Positivlack werden die Polymer-
ketten aufgebrochen und so die Löslichkeit im Entwickler stark erhöht.
Um die chemische Reaktion in der Photolackschicht abzuschließen, muss ein weiterer
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Heizschritt durchgeführt werden. Dieser nennt sich Post-Exposure-Bake (PEB). Hierzu
wird die Probe wieder für eine bestimmte Zeit auf eine Heizplatte gelegt und kühlt
anschließend auf Raumtemperatur ab.
Der letzte Schritt der Photolackstrukturierung ist die Entwicklung. Die Probe wird dabei
in ein Becherglas mit der Entwicklerlösung gehalten und leicht hin und her geschwenkt.
Ist die angestrebte Entwicklungszeit erreicht, wird die Probe für einige Sekunden in
destilliertem Wasser gespült, um die chemische Reaktion zu stoppen.
Das Resultat ist nun eine Probe mit einer strukturierten Photolackschicht. Die Struktur
des Photolacks lässt sich nun mit einer Beschichtung oder mit Ätzen auf die Probe
übertragen. In Tabelle 3.2 sind die verwendeten Parameter der Strukturierung zusam-
mengefasst.
Photolack AZ nLof 2020 Photolack; Verdünnung 1:1 in PGMEA
Spincoating 4000 s−1 für 30 s
PAB 110 ◦C für 1 min
Belichtung 3 s; Maskaligner (i-Linie)
PEB 120 ◦C für 1 min
Entwicklung 150 s ma-D 531s Entwickler; Verdünnung 1:1 in H2O
Tabelle 3.2: Zusammenstellung von typischen verwendeten Parametern und Chemika-
lien zur lithographischen Strukturierung. Mischungsverhältnisse sind in Massenprozent
angegeben.
3.1.5 INTERFERENZLITHOGRAPHIE
Eine spezielle Form der Photolithographie ist die Interferenzlithographie. Es wird, wie in
Abschnitt 3.1.4 beschrieben, Photolack durch Licht strukturiert. Die Besonderheit bei
dieser Methode ist die Beleuchtung. Die Intensitätsverteilung auf der Probe wird nicht
durch eine Maske erzeugt, sondern durch interferierende Lichtstrahlen. Ein Interferenz-
muster zweier kohärenter Strahlen kann eine Struktur mit einer Periodizität kleiner der
genutzten Wellenlänge erzeugen, da keine Limitierungen durch das Beugungslimit auf-
treten. Dies macht die Methode vor allem zum Erzeugen von einfachen Nanostrukturen
attraktiv.
In Abbildung 3.3 ist der Aufbau, der zur Belichtung verwendet wurde, dargestellt. Das
Verhalten des Photolacks ist stark von der absorbierten Dosis abhängig. Aus diesem
Grund muss dafür gesorgt werden, dass das entstehende Interferenzmuster über die
gesamte belichtete Fläche einen guten Kontrast (Verhältnis von maximaler zu minimaler
Intensität) aufweist. Die minimale absorbierte Dosis wäre idealerweise 0 J cm−2. Wei-
terhin sollte die maximale Dosis über dem belichteten Bereich nicht variieren. Diese
Anforderungen werden näherungsweise erfüllt, wenn man Raumfilter, bestehend aus
einer Linse mit kleiner Brennweite und einem Pinhole mit 10 µm Öffnung, verwendet








Abbildung 3.3: Hier ist schematisch der Aufbau der Laserinterferenzlithographie darge-
stellt. Der Strahl eines UV-Lasers mit hoher Kohärenzlänge wird durch einen Raumfilter,
bestehend aus einer Linse und einem 10 µm Pinhole, aufgeweitet und bereinigt. Der
Strahl fällt auf eine fixierte Halterung, bestehend aus einem Spiegel und der Probe.
Der an dem Spiegel reflektierte Strahl interferiert mit dem einfallenden Strahl. Dies
erzeugt eine streifenförmige Intensitätsverteilung auf der Probenoberfläche. Die Peri-
odizität des Streifenmusters ist abhängig von der Laserwellenlänge und dem Winkel
der Proben-Spiegel-Anordnung zum Strahl.
sehr gleichmäßige Intensitätsverteilung in Form eines Airy-Beugungsmusters (siehe
Abbildung 3.4). Nutzt man nun nur das Zentrum des nullten Maximums zur Beleuch-
tung, können sehr gute Ergebnisse erzielt werden, da dieser Bereich näherungsweise
konstante Intensität über einen ausgedehnten Bereich liefert.
Zur Berechnung des Interferenzmusters kann einfache geometrische Optik heran-
gezogen werden. Durch Berücksichtigung des Gangunterschieds des direkten zum
reflektierten Strahl ergibt sich die Periodizität des Streifenmusters in Abhängigkeit von





Hierbei ist P die Periodizität, λ die Wellenlänge und γ der Winkel zwischen einfallendem
Strahl und Probenoberfläche. Diese Gleichung gilt nur für einen festen Winkel von 90◦
zwischen Probe und Spiegel.
Experimentell stehen mit 325 nm und 406 nm zwei Laserwellenlängen im ultravioletten
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Abbildung 3.4: Diese Intensitätsverteilung wird Airy-Beugungsmuster genannt und
entsteht bei der Beugung an einer Lochblende. Die Abstände der Maxima sind durch
den Blendendurchmesser bestimmt und nehmen zu je kleiner die Apertur ist.
Spektralbereich zur Verfügung. Beide Laser emittieren in s-Polarisation. Die damit er-
reichbaren Strukturgrößen sind in Abbildung 3.5 dargestellt. In der Grafik wird deutlich,
dass Strukturgrößen zwischen 200 nm und 800 nm realisierbar sind. Außerhalb dieses
Bereichs müsste ein sehr flacher Winkel zum Substrat oder zum Spiegel gewählt wer-
den, was Probleme in Bezug auf Reflektivität und damit Kontrast des Interferenzmusters
mit sich bringt. Weiterhin ist das genaue Einstellen der gewünschten Periodizität bei
hohen Winkeln schwierig, da sich die Strukturgröße in diesem Bereich schon bei kleinen
Winkelabweichungen stark ändert.
Im vorangegangenen Teil dieses Abschnitts wurden die Grundlagen der Interferenzlitho-
graphie dargelegt. Im Anwendungsfall ergeben sich durch verschiedene Probentypen
noch weitere Herausforderungen, um ein gutes Lithographieergebnis zu erzielen. Bisher
wurde bei der Betrachtung davon ausgegangen, dass der Spiegel das einzige reflektie-
rende Element im Aufbau ist. In der Realität reflektieren die verwendeten Substrate, je
nach ihren Materialeigenschaften, auch einen nicht unerheblichen Teil des einfallenden
Lichts. Das bedeutet, dass die beiden einfallenden interferierenden Strahlen an der Pro-
be reflektiert werden können und es in der Photolackschicht damit zu einer Interferenz
von vier Strahlen kommt. Das entstehende Muster kann je nach Reflektivität des Sub-
strats deutlich von einer Zwei-Strahl-Interferenz abweichen. Im Folgenden soll dieses
Phänomen mit seinen Auswirkungen auf den Lithographieprozess genauer beleuchtet
werden.
Zur Beschreibung der elektrischen Felder für die interferierenden Strahlen ergeben sich
vier Gleichungen. Diese können nun mit dem entsprechenden Reflexionskoeffizienten
gewichtet und anschließend addiert werden. Um nun die reale Intensitätsverteilung
zu erhalten, muss der Ausdruck für das resultierende E-Feld quadriert werden. Durch
Vereinfachen und Zusammenfassen ergibt sich daraus der Ausdruck für die Intensität
(siehe Formel 3.2), welcher von dem Ort (x, y ), der Wellenlänge λ, den Reflektivitäten
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Abbildung 3.5: Aufgetragen sind die berechneten Periodizitäten für die zwei verfügba-
ren Laserwellenlängen. Der schraffierte Bereich markiert die experimentell zugänglichen
Werte.
Ri und den Winkeln von Spiegel und Probe zum Strahl γ und δ abhängt. Die ausführ-




















Das Verhalten dieser Formel ist durch ihre vielen Abhängigkeiten nicht ohne weiteres
ablesbar. Aus diesem Grund bietet sich eine grafische Analyse an. Hierzu werden die
Winkel γ und δ auf 45◦ fixiert. Dies entspricht einem Winkel von 90◦ zwischen Probe
und Spiegel und einem Lichteinfall unter 45◦. Weiterhin wurde die Intensität jedes
betrachteten Einzelstrahls auf 1 normiert. Als Wellenlänge werden die auch in der
Herstellung verwendeten 325 nm gewählt. Die Reflektivität des Spiegels Rm wurde
mit 0,9 abgeschätzt. Die einzigen freien Parameter, die verbleiben, sind der Ort und die
Reflektivität der Probe. Mit diesen Gegebenheiten lässt sich der Sachverhalt grafisch
aufarbeiten (siehe Abbildung 3.6).
In der grafischen Betrachtung der vier Fälle (R = 0, 9, R = 0, 5, R = 0, 1 und R = 0, 01)
fallen deutliche Unterschiede auf. Der Fall für R = 0, 01 entspricht am ehesten der
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Abbildung 3.6: Vergleich der Intensitätsverteilung über der Probenoberfläche für ver-
schiedene Reflektivitäten des Substrats R. Die x-Achse entspricht der Probenoberfläche.
Die y-Achse steht parallel zur Normalen der Probenoberfläche.
Abbildung 3.7: Resultierendes Photolackmuster bei einer Substratreflektivität von
R = 0, 1. Es wurde Negativlack mit einer Dicke von etwa 450 nm verwendet.
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Zwei-Strahl-Interferenz. Hier kann man erkennen, dass sich Bereiche gleicher Intensität
fast geradlinig von der Probenoberfläche in den Raum über der Probe erstrecken. Dies
würde im Photolack, welcher mehrere 100 nm Raum über der Oberfläche beansprucht,
zu einem annähernd kastenförmigen Profil führen. Dieser Fall stellt ein erstrebenswer-
tes Ergebnis dar.
Ist die Reflektivität des Substrats höher, so zeigen sich weitere periodische Einschnürun-
gen entlang der y-Achse. Diese sind, wie auch die Periodizität in x-Richtung, abhängig
von Winkel und Wellenlänge der einfallenden Strahlen. Die Modulation in y-Richtung
wird bewirken, dass auch das resultierende Photolackprofil diese Einschnürungen auf-
weist. Dies führt zu einer mechanischen Instabilität, die ein weiteres Prozessieren
unmöglich machen kann.
Ist die Reflektivität bei 50 % oder höher, wird an der Probenoberfläche bei y = 0 ein
Minimum der Intensität sichtbar. Dieses Minimum erstreckt sich über die gesamte Pro-
benoberfläche und hat eine Höhe von einigen Nanometern. Verwendet man Negativlack,
so führt dies dazu, dass substratnahe Lackschichten nur unzureichend quervernetzt wer-
den. Beim Entwickeln der Strukturen besteht also die Gefahr, dass die Lackstrukturen
nicht am Substrat haften, da keine stabile Verbindung besteht. Im Fall von Positivlack
führt das ausgedehnte Minimum zu einer durchgängigen Photolackschicht an der Pro-
benoberfläche. Dies macht nachfolgende Beschichtungsprozesse unmöglich, da an
keiner Stelle ein Durchbruch zum Substrat vorhanden ist und das aufgebrachte Material
beim Lift-off komplett wieder entfernt würde. Ein beispielhaftes Lithographieergebnis
ist in Abbildung 3.7 dargestellt.
Die gewonnenen Erkenntnisse sollen nun genutzt werden, um einen Prozess zu wählen,
der möglichst hohe Erfolgschancen hat. Ein Parameter, der bei der Strukturierung mit
Interferenzlithographie eine Rolle spielt, ist die Photolackdicke. Diese kann einfach über
die Verdünnung des Lacks und die Drehzahl beim Spincoating eingestellt werden. Wählt
man die Lackdicke so dünn wie möglich, kann Stabilität gewonnen werden, da nur
wenige Perioden der Modulation in y-Richtung in das Lackmuster übertragen werden.
Ebenso wird das Aspektverhältnis (Höhe zu Breite) kleiner und die Stabilität nimmt
zu. Wird der Photolack zu stark verdünnt, kommt es zu Löchern in der Schicht und zu
inhomogenen Schichtdicken. Diese Fälle gilt es zu vermeiden.
Für den Photolack AZ nLof 2020 haben sich Mischungsverhältnisse von 1:1 bis 1:3
in PGMEA bei einer Spincoating-Drehzahl von 4000 s−1 als brauchbar herausgestellt.
Hiermit werden Schichtdicken von 200 nm bis 700 nm erreicht.
3.1.6 FOCUSSED ION BEAM MILLING
Ein Teil dieser Arbeit ist die Untersuchung von nanostrukturierten, monokristallinen
Goldflakes. Focussed Ion Beam Milling (Abk.: FIB) stellt eine gute Methode dar diese
Strukturierung vorzunehmen. FIB-Anlagen werden meist in Kombination mit einem
Rasterelektronenmikroskop (Abk.: REM) betrieben. Hiermit steht direkt eine hochauflö-
sende, bildgebende Methode zur Verfügung die erzeugten Strukturen zu analysieren.
Focussed Ion Beam Milling nutzt zur Strukturierung den Beschuss mit stark beschleunig-
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Abbildung 3.8: REM Aufnahme eines mit FIB strukturierten, monokristallinen Gold-
flakes auf einem Siliciumsubstrat. Die kleinste Strukturgröße ist 50 nm. Der Goldflake
besitzt eine Dicke von etwa 30 nm. Das Bild wurde unter einem Winkel von etwa 35◦
aufgenommen.
ten Ionen aus. Es gibt Geräte, die verschiedene Ionenspezies verwenden. Die häufigste
und auch hier genutzte Art wird allerdings mit Gallium betrieben. Es wird über Feldemis-
sion ein Ionenstrahl erzeugt, welcher dann über Magnetspulen fokussiert wird. Dieser
Strahl kann gezielt über die Probe bewegt werden. Die Ionen, welche eine kinetische
Energie von mehreren keV tragen, schlagen beim Auftreffen Atome aus der Proben-
oberfläche. Damit wird Material sehr gezielt abgetragen. Die Rate der Abtragung hängt
hierbei von der Beschleunigungsspannung, dem Ionenstrom und der Verweildauer des
Strahls ab. Mit geschickt gewählten Parametern lassen sich so Strukturen von wenigen
Nanometern Größe erzeugen (siehe Abb. 3.8). Die Möglichkeiten dieser Fabrikationsme-
thode bieten sich an, um plasmonisch aktive Nanostrukturen herzustellen. Im Speziellen
wurde FIB-Strukturierung genutzt, um eine reguläre Anordnung von Schlitzen in einen
Goldflake zu schreiben. Es wurden drei Versionen hergestellt. Alle haben eine Breite
und einen Abstand von 50 nm. Die Länge ist jeweils 150 nm, 250 nm, 350 nm. Hiermit




Die Charakterisierung der elektrischen Eigenschaften wird im Rahmen dieser Arbeit mit
einfachen Zweipunktmessungen durchgeführt. Es wird dabei mit einer Source-Mea-
surement-Unit (SMU) der Firma Keithley (Modell 2450) gearbeitet. Dieses Gerät dient
als Spannungsquelle und kann gleichzeitig den fließenden Strom messen. Damit ist es
möglich die Tunnelkontakte bei einer gewählten Spannung zu betreiben und gleichzeitig
den Tunnelstrom aufzuzeichnen.
Die SMU wird mit einem selbst geschriebenen LabView-Programm gesteuert. Hiermit
ist es möglich Messkurven vorzugeben, um zum Beispiel eine lineare Rampe von 0 V
bis 3 V anzulegen und dabei den Strom und die Spannung aufzuzeichnen. Dabei kann
die Anzahl der Messpunkte und die Messzeit vorgegeben werden. In der Regel wurde
bei allen Messungen eine Mittelung von fünf Messungen pro Punkt vorgenommen.
Durch die Automatisierung mit LabView können die Kenngrößen Spannung und Strom-
stärke auch während einer Abfolge von Schaltzyklen unkompliziert aufgenommen
werden (Beispiel: fünf Messwerte bei 0 V; fünf Messwerte bei 2 V; 10 000 Wiederho-
lungen dieser Routine).
Um die empfindlichen Tunnelkontakte nicht zu zerstören, können Stromgrenzwerte
gesetzt werden. Hierbei wird die Spannung automatisch heruntergeregelt, sollte es zu
unerwünscht hohen Strömen kommen.
Die Kontaktierung der Probe erfolgte mit Leitsilber und Krokodilklemmen. So konnte
ein stabiler ohmscher Kontakt zwischen Probe und Messgerät sichergestellt werden.
Beim Aufnehmen von Strom-Spannungs-Kennlinien, welche den Großteil der Messun-
gen ausmachen, sind die durchlaufenen Punkte der angelegten Spannung äquidistant.
Im Gegensatz dazu steht das Aufzeichnen einer Messkurve in Fowler-Nordheim-Darstel-
lung. Es handelt sich hierbei prinzipiell auch um eine Strom-Spannungs-Kurve, jedoch
wird in der Darstellung 1U auf der x-Achse und ln
I
U2 auf der y-Achse abgebildet. Damit
die Messwerte bei dieser Darstellung auch äquidistant erscheinen werden sie mit
gleichem Abstand der inversen Spannung aufgenommen. Diese Darstellungsmethode
wurde schon 1929 von Stern et al. [85] eingesetzt und hat sich mittlerweile etabliert.
Der Sinn dieser Darstellung ist, den Leitungsmechanismus durch den Isolator genauer
zu identifizieren. Durch den Plot wird ersichtlich, ob es sich um direktes Tunneln oder
bei höheren Spannungen um Feldemission, auch Fowler-Nordheim-Tunneln genannt,
handelt.
Die Darstellung wird deutlicher, wenn man sich die Abhängigkeiten der Leitungsmecha-
nismen ansieht.





















































Es ergibt sich in dieser Darstellung also eine lineare Abhängigkeit von 1U für das Fowler-
Nordheim-Tunneln und ein komplexerer Zusammenhang für das direkte Tunneln. So
lässt sich das Vorhandensein eines Übergangs zu einem anderen Leitungsmechanis-
mus gut identifizieren. Die detaillierte Analyse dieses Graphen gestaltet sich allerdings
komplexer [40], da unter anderem die Elektrodenform einen großen Einfluss hat. Eben-
so kommt es beim Erhöhen der Spannung nicht zu einem spontanen Wechsel von
direktem Tunneln zu Feldemission, sondern zu einer Koexistenz beider Prozesse über
einen weiten Spannungsbereich.
3.3 OPTISCHE CHARAKTERISIERUNG
Die optische Charakterisierung stellt den Kern dieser Arbeit dar. Erst durch die optischen
Messungen gelingt es, detaillierte Einblicke in die plasmonischen Eigenschaften der
Proben zu gewinnen. Dabei erfolgt die Charakterisierung indirekt, denn das gemessene
Licht ist die Konsequenz eines gestreuten oder zerfallenden Plasmons. Das bedeutet,
dass nicht die Plasmonen selbst Gegenstand der Messung sind, sondern die Produkte
des Zerfallsprozesses. Gleichwohl kann durch die spektroskopische und abbildende
Mikroskopie sehr viel über die stattfindenden Prozesse ausgesagt werden.
3.3.1 INVERTIERTES OPTISCHES MIKROSKOP: AXIOVERT 200
Beim Axiovert 200 der Firma Zeiss handelt es sich um ein invertiertes Mikroskop mit
Unendlich-Strahlengang. Durch mehrere Modifikationen und Erweiterungen ist es bes-
tens an die Messaufgaben angepasst. In Abbildung 3.9 ist die schematische Darstellung
der optischen Elemente für den Fall der abbildenden Mikroskopie zu sehen.
Das erste und wichtigste Bauteil im optischen Mikroskop ist das Objektiv. Durch ein
Auswechseln kann mit Vergrößerungen von 10x (NA 0,25) bis 100x (NA 1,45) gearbeitet
werden. Es können hierbei Luftobjektive wie auch Immersionsobjektive genutzt werden.
Immersionsmikroskopie bietet den Vorteil, Licht auch unter sehr flachen Abstrahlwin-
keln detektieren zu können. Da bei den durchgeführten Experimenten nur sehr kleine
Lichtströme erwartet werden, ist diese Art der Mikroskopie zu bevorzugen.
Nach dem Objektiv folgt ein Bereich, in dem Strahlen mit einem gemeinsamen Fokus-
punkt planparalell verlaufen. Dies ist eine Besonderheit des Mikroskops mit Unendli-
ch-Strahlengang. Hier können optische Elemente, wie zum Beispiel Filter, eingesetzt
werden, ohne die Abbildung zu beeinträchtigen. Im hier beschriebenen Fall ist ein
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drehbarer Polfilter eingesetzt. Dieser Filter ist optional und wird nur für polarisationsab-
hängige Messungen verwendet.
Das nächste optische Element ist eine Tubuslinse. Diese führt zu einer weiteren Ver-
größerung des Bilds um den Faktor 2,5. Außerdem dient sie dazu, ein Zwischenbild
außerhalb des Mikroskopgehäuses zu liefern. In dieser Zwischenbildebene befindet
sich eine Irisblende, deren Zentrum in der Mitte des abgebildeten Bereichs liegt. Durch
Öffnen und Schließen der Blende lässt sich der Bereich auswählen, welcher auf die
Kamera abgebildet wird. Ist sie vollständig geöffnet, wird der gesamte sichtbare Bereich
abgebildet. Ist sie fast geschlossen, so wird nur ein zentraler Spot von wenigen µm
Durchmesser auf die Detektorfläche der CCD projiziert.
Eine weitere Linse bildet nun die Probe auf die aktive Fläche der CCD-Kamera ab.
Vor dieser Linse kann optional eine Bertrandlinse eingefügt werden. Dabei handelt
es sich um eine Zerstreuungslinse. Sie sorgt dafür, dass statt der Bildebene des Ob-
jektivs die Brennebene auf die Detektorfläche abgebildet wird. Die Unterschiede und












Abbildung 3.9: Hier dargestellt sind die optischen Elemente und der Strahlengang für
die abbildende Mikroskopie am Axiovert 200 mit nachgelagerter EMCCD-Kamera. Die
optionale Bertrandlinse wird eingefügt, wenn die Brennebene des Objektivs abgebildet
werden soll, um ein Fourierbild zu erhalten. Die Irisblende in der Zwischenbildebene
dient dazu, das untersuchte Volumen einzuschränken, wenn nur bestimmte Bereiche
der Probe untersucht werden sollen. Weiterhin kann im Tubus (Unendlich-Strahlengang)
ein drehbarer Polfilter eingesetzt werden, der als Analysator dient. Die Probe kann
mittels eines x-y-Verfahrtisches positioniert werden.
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3.3.2 ABBILDUNG VON BILDEBENE UND BRENNEBENE
Im Rahmen dieser Arbeit wird häufig Bezug auf die normale Abbildung (Abbildung
der Bildebene) und das Fourierbild (Abbildung der Brennebene) genommen. Es ist
daher wichtig, die Unterschiede und Eigenschaften zu kennen, da beide komplementäre
Informationen über das emittierte Licht liefern.
Ein optisches System, wie es auch das Axiovert 200 ist, hat mehrere charakteristische
Punkte entlang des Strahlengangs. Zwei davon sind die Bildebene und die Brennebene.
In der Bildebene wird jeder Punkt auf der Probe durch einen Punkt im Bild reproduziert.
Es kann je nach Linsensystem lediglich zu Spiegelung und Vergrößerung kommen.
Diese Art des Strahlengangs wird in Abbildung 3.10 auf der linken Seite dargestellt.
In der Brennebene eines optischen Systems entspricht jeder Punkt einem Winkel, unter
dem das Licht ausgesandt wurde. Ein Punkt im Bild sammelt also Licht von jedem Ort
des Objekts. Auf der rechten Seite von Abbildung 3.10 ist dieser Strahlengang zu sehen.
Es wird also keine Ortsinformation dargestellt, sondern eine Winkelinformation. Dieser
Winkel kann auch durch den k-Vektor parallel zur Probenoberfläche ~k|| ausgedrückt
werden.
Zusammenfassend lässt sich festhalten, dass die Bildebene Informationen über die






Abbildung 3.10: Hier ist der schematische Strahlengang für die Abbildung der Bildebe-
ne (links) und die Abbildung der Brennebene (rechts) dargestellt. Der Einfachheit halber
ist das optische System durch eine Linse (Objektiv) zusammengefasst. Aus Gründen
der Anschaulichkeit entspricht der Strahlengang nicht exakt dem Brechungsgesetz. Man
erkennt, dass bei der normalen Abbildung (links) alle Strahlen aus einer Quelle wieder
auf einen Punkt in der Bildebene fokussiert werden. Somit wird die Ortsinformation ~x
abgebildet. Bei der Abbildung der Brennebene (rechts) werden alle Strahlen mit dem
gleichen Abstrahlwinkel unabhängig ihrer Quelle in einem Punkt fokussiert. Hiermit
wird also die Information des Impulsvektors parallel zur Probenoberfläche ~k|| abgebildet.
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3.3.3 SPEKTROSKOPIE
Die Spektroskopie dient zur wellenlängenaufgelösten Analyse des emittierten Lichts.
Für die Strahlführung und Probenpositionierung wird hier ebenfalls das invertierte Mi-
kroskop Axiovert 200 verwendet. Durch eine Iris in der Zwischenbildebene lässt sich
auch hier der analysierte Bereich räumlich einschränken.
Die Aufspaltung in die verschiedenen Wellenlängen geschieht mit Hilfe eines Mono-
chromators der Firma SolarTii (Modell MS 7504). Das einfallende Licht wird mit einem
Parabolspiegel auf ein Reflexionsgitter geworfen. In allen Versuchen wurde ein Gitter
mit 75 Linien/ mm und einer Blazewellenlänge von 750 nm benutzt. Das Licht wird
anschließend mit einem weiteren Parabolspiegel zur Detektion auf die EMCCD-Kamera
gelenkt.
Um aussagekräftige und korrekte Messdaten sicherzustellen, wird das Setup vor Mess-
beginn mit drei Laserquellen kalibriert. Die genutzten Wellenlängen sind 406 nm (Di-
odenlaser), 532 nm (frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser) und 633 nm (HeNe-Laser).
Die genutzte Kamera ist eine iXon3 897 der Firma Andor. Sie bietet 512 × 512 Pixel
Detektorfläche bei einer Pixelgröße von 16 µm × 16 µm. Für wenige Messungen im









Abbildung 3.11: In dieser schematischen Darstellung ist das optische Setup für die
Spektroskopie abgebildet. Es wird ebenfalls das Axiovert 200 zur Strahlführung und
Probenpositionierung verwendet (siehe Abbildung 3.9). Nach der Irisblende in der
Zwischenbildebene folgt eine Linse, um das Licht auf den Eingangsspalt des Mono-
chromators zu fokussieren. Im Gerät wird das Licht mit einem Reflexionsgitter in seine
spektralen Bestandteile aufgefächert und fällt anschließend auf eine EMCCD-Kamera.
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Sie hat eine Detektorfläche von 512 × 2048 Pixel mit einer Pixelgröße von 13,5 µm ×
13,5 µm.
3.3.4 SPEKTRALER MESSBEREICH UND TRANSFERFUNKTION
Vor dem Messbeginn müssen noch einige Überlegungen bezüglich des Aufbaus ange-
stellt werden. So fächert der Monochromator mit seinen 750 mm optischer Weglänge
den Strahl spektral so weit auf, dass auf den 512 Pixeln Breite der EMCCD-Kamera nur
ein Ausschnitt von 145 nm des Spektrums zu sehen ist. Da aber der sichtbare und nahe
Infrarotbereich von Interesse ist, muss das Setup im Stitching-Modus betrieben werden.
Dies bedeutet, dass mehrere Spektren nacheinander aufgenommen werden. Für jedes
Spektrum wird der Winkel des Monochromatorgitters und damit die Mittenwellenlänge
(MWL) geändert. So fällt jeweils ein anderer Spektralbereich auf die EMCCD. Diese
Spektren werden nachträglich zusammengefügt und ergeben ein Gesamtspektrum,
welches sich über den gewünschten Bereich erstreckt.
Für das Stitching werden fünf Spektren zusammengefügt. Es war mit den gegebenen
Mitteln unmöglich für jede MWL zwei Laserquellen zur Kalibrierung zu finden. Aus
diesem Grund muss überprüft werden, wie sich die Änderung der MWL auf den ab-
gebildeten Wellenlängenbereich auswirkt. Im Idealfall führt die Änderung der MWL zu
einer linearen Änderung des Wellenlängenbereichs auf der Kamera. Diese Annahme
soll nun überprüft werden.
Um auf Linearität zu prüfen, wird für die drei vorhandenen Laserquellen (406 nm, 532 nm
und 633 nm) jeweils die Peakposition bestimmt (Pixelnummer der EMCCD). Dies wird
für eine Reihe verschiedener MWL durchgeführt. Die Darstellung der Peakposition über
der MWL ergibt eine Gerade, somit ist die Linearität gesichert (siehe Abbildung 3.12.
Man erkennt daraus deutlich die lineare Abhängigkeit. Somit ist es legitim ein Stitching
durchzuführen ohne jeden Messbereich einzeln zu kalibrieren.
Zur Veranschaulichung des Stitchings ist in Abbildung 3.13 ein Beispielspektrum zu
sehen.
Ein weiterer wichtiger Aspekt bei spektroskopischen Messungen ist die Transferfunk-
tion des optischen Systems. Hierbei handelt es sich um die wellenlängenabhängige
Transmission beziehungsweise Reflektivität aller optischen Elemente, die mit dem Licht
wechselwirken. Dieser Effekt hebt sich bei relativen Messmethoden, wie Absorbanz-
messungen, selbst auf, da man immer eine Referenzmessung durchführen kann. Im
Rahmen dieser Arbeit wird allerdings eine absolute Messung einer Lichtquelle (Tun-
nelkontakt) durchgeführt und die Transferfunktion kann hier die gemessenen Spektren
verfälschen.
Zur Bestimmung der Transferfunktion kann eine Lichtquelle mit bekanntem Spektrum
vermessen werden. Dann gilt:
Igemessen = T * ILichtquelle (3.7)
Hierbei sind I die Spektren und T die Transferfunktion.
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Zur Bestimmung stand eine Kalibrierkerze (Glühlampe) zur Verfügung. Diese gibt Licht
mit einem Schwarzkörperspektrum bestimmter Temperatur ab. Leider flacht dieses
Spektrum bereits bei 550 nm zum UV hin stark ab. Daher ist die gewonnene Transfer-
funktion in diesem Bereich stark mit Rauschen behaftet. Da bei den Messungen der
Tunnelkontakte dieser Spektralbereich besonders interessant ist, kann diese Methode
nicht zur Korrektur benutzt werden.
Eine weitere Methode ist das Aufmultiplizieren der Transmissions- und Reflektivitäts-
werte beziehungsweise der Quanteneffizienz (EMCCD). Dies ist einfach möglich, da
viele Hersteller meist ausführliche Dokumentationen zu ihren optischen Bauelementen
liefern. Da es bei der Messung der Tunnelspektren hauptsächlich auf die Form des
Spektrums ankommt und nicht auf die exakte Photonenzahl, können Elemente mit einer
flachen Transferfunktion vernachlässigt werden, da diese die Form des Spektrums nicht
verändern. Alle verwendeten Spiegel und Linsen haben eine hinreichend flache Trans-
ferfunktion. Es ist also nur nötig die Charakteristik von Objektiv, Gitter (Monochromator)
und EMCCD-Kamera in Betracht zu ziehen. In Abbildung 3.14 sind die Transferfunktio-
nen der einzelnen Komponenten und die gesamte Funktion dargestellt.
Man kann in der resultierenden Transferfunktion erkennen, dass im UV und infraroten
Spektralbereich starke Einschränkungen bezüglich der Effizienz hinzunehmen sind. Im




















Abbildung 3.12: In den hier gezeigten Graphen sind die Peak-Positionen auf der
EMCCD über der Mittenwellenlänge (MWL) des Monochromators für die drei verschie-
denen Laserwellenlängen aufgetragen. Für jede Laserwellenlänge (406 nm, 532 nm und
633 nm) ergibt sich eine lineare Abhängigkeit. Der auf der EMCCD sichtbare Bereich
verschiebt sich also linear mir der am Monochromator gewählten MWL.
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UV ist die größte Einbuße durch das Gitter des Monochromators gegeben, aber auch die
EMCCD hat bei 400 nm nur noch eine Effizienz von 50 %. Im nahen Infraroten kommt
die abfallende Transferfunktion größtenteils von der EMCCD-Kamera. Dies liegt am
verwendeten Detektorchip. Da dieser aus Silicium besteht, ist es physikalisch unmöglich
Licht zu detektieren, das energetisch niedriger ist als die Bandlücke des Materials, die
bei etwa 1,15 eV und damit 1150 nm liegt. Auch die sinkende Quanteneffizienz hin zu
diesem Wert wird mit der Bandlücke von Silicium begründet.
Mit der gewonnen Transferfunktion lassen sich nun die gemessenen Spektren korri-
gieren. Es ist klar, dass durch eine Korrektur mit der Transferfunktion vor allem in den
Randbereichen des Spektrums das Rauschen extrem verstärkt wird, da durch einen
sehr kleinen Faktor geteilt wird. Selbst das Grundrauschen kann somit zu vermeintlich
hohen Zählraten führen. Jedes Spektrum muss also immer kritisch in Zusammenhang
mit der verwendeten Transferfunktion betrachtet werden.


















 MWL 525 nm
 MWL 645 nm
 MWL 765 nm
 MWL 885 nm
 MWL 1005 nm
Abbildung 3.13: Dargestellt ist ein emittiertes Photonenspektrum eines Tunnelkontakts
bei 3,2 V. Die verschiedenfarbigen Bereiche stellen die einzelnen Teilspektren des
Stitchings dar. Es ist jeweils ein Überlapp von etwa 16 nm vorhanden. Die Spektren
gehen ohne Nachbearbeitung gut ineinander über.
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 EMCCD @ -70°C
 Gitter 75l/mm
 Objektiv 100x
Abbildung 3.14: Hier abgebildet sind mit gestrichelten Linien die Transmission des Ob-
jektivs (Zeiss α-Plan-Fluar 100 × 1, 45), Gratingeffizienz des Monochromators (75 l/ mm,
750 nm Blazewellenlänge) und Quanteneffizienz des EMCCD (Andor iXon 897). Die
durchgezogene Linie stellt die resultierende Transferfunktion dar, welche aus den drei
genannten Komponenten resultiert. Es wird hier deutlich, dass die Effizienz des Sys-
tems unterhalb von 400 nm und oberhalb von 900 nm sehr gering ist. Im UV-Bereich
liegt dies hauptsächlich an der Reflektivität des Gitters im Monochromator. Im Infraroten




In diesem Teil der Arbeit werden Metall-Isolator-Metall-Tunnelkontakte aus
Aluminium und Gold untersucht. Diese Art war die erste, an der die Plasmo-
nenerzeugung durch inelastisches Elektronentunneln beobachtet wurde.
Im Rahmen dieser Arbeit sollen frühere Ergebnisse am Probensystem re-
produziert werden. Lambe und McCarthy [51] verwendeten in ihrer ersten
Arbeit zum Thema der lichtemittierenden Tunnelkontakte einen ähnlichen
Probenaufbau. Überdies können durch den heutigen Stand der Technik wei-
tere Einblicke über die Strukturen und deren Eigenschaften gewonnen wer-
den. Die elektrische und optische Charakterisierung bildet die Grundlage
für einen Vergleich mit den ähnlichen Silicium-basierten Tunnelkontakten,
welche im Kapitel 5 beschrieben werden.
4.1 AUFBAU
Die hier untersuchten Tunnelkontakte mit Aluminium- und Gold-Elektrode werden in
einem einfachen Verfahren auf einem Glassubstrat hergestellt. Das Substrat wird dafür
gereinigt und anschließend wird durch eine Schattenmaske eine Aluminium-Schicht ther-
misch aufgedampft. Die Schichtdicke beträgt ca. 50 nm. Die Probe wird ausgeschleust
und für einige Minuten liegen gelassen. Das aufgedampfte Aluminium hat nun Zeit eine
native Oxidschicht auszubilden. Dieser Schritt passiviert die reaktive Aluminiumober-
fläche und stoppt automatisch, wenn eine vollständige Aluminiumoxidschicht gebildet
wurde, welche das weitere Eindringen von Sauerstoff ins Metall verhindert.
Anschließend wird mit einer weiteren Schattenmaske eine Goldschicht aufgedampft.
Die resultierende Struktur soll den Aluminiumkontakt überlappen. Um einen elektrischen
Kontakt durch das Gold über die Aluminiumkante sicherzustellen, wird die Verdampfung
unter einem Winkel von 45◦ durchgeführt.
Alle verwendeten Methoden werden in Kapitel 3 ausführlich beschrieben. Die resultie-
rende Struktur besteht also aus einem Schichtstapel von Aluminium, Aluminiumoxid










Abbildung 4.1: Hier abgebildet ist der schematische Aufbau der verwendeten Alu-
minium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakte im Querschnitt (a) und in isometrischer
Darstellung (b). Das native Oxid des Aluminiums wurde in der rechten Abbildung aus
Gründen der Anschaulichkeit nicht mit abgebildet. Die Spannung wird grundsätzlich
zwischen Aluminium und Gold angelegt.
Es handelt sich bei der Struktur um eine einfache Anordnung von zwei gekreuzten
Elektroden. Dieses Layout macht die Kontaktierung und optische Untersuchung sehr
leicht. Der aktive Bereich, in dem das Tunneln und die Plasmonenerzeugung statt-
finden, befindet sich am Überlapp der aufgedampften Elektroden. Diese Anordnung
wurde bei den ersten Arbeiten bereits verwendet [51] und findet auch bei aktuelleren
Veröffentlichungen Anwendung [81].
4.2 ELEKTRISCHE EIGENSCHAFTEN
Die elektrische Charakterisierung stellt den Anfang der Untersuchung der Tunnelkontak-
te dar. Hier soll zuerst eine Betrachtung unabhängig von den optischen Eigenschaften
erfolgen, um die grundlegende Stabilität und Haltbarkeit des Bauteils zu untersuchen.
Die Messmethode für alle hier präsentierten Messungen ist in Kapitel 3 zu finden.
Als erste Untersuchung wurden Strom-Spannungs-Kurven im relevanten Spannungs-
bereich aufgenommen. In Abbildung 4.2 ist eine charakteristische Kurve dargestellt.
Generell werden die Proben anfangs mit bis zu 3 V belastet. Im weiteren Testverlauf
werden auch Spannungen im Bereich bis zu 7 V angelegt, um die Widerstandsfähigkeit
und Reproduzierbarkeit der Messungen zu untersuchen.
Deutlich wurde sofort, dass die Probe sich nicht symmetrisch zur Spannung verhält. Bei
negativen Spannungen fließen kleinere Ströme als bei positiven. Dieses Phänomen
wird durch die Austrittsarbeiten der verschiedenen verwendeten Metalle verursacht.
Die Austrittsarbeit von Gold liegt bei etwa 4,8 eV und die von Aluminium beträgt 4,0 eV
bis 4,2 eV [18].
Es wurden mehrere Proben untersucht. Die Größe der aktiven Fläche (Bereich, in dem
sich beide Elektroden überlappen) schwankte je nach Herstellungsprozess zwischen
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Abbildung 4.2: Diese Darstellung zeigt die Strom-Spannungs-Kennlinie eines Alumi-
nium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakts. Für positive Ströme tunneln die Elektronen
vom Aluminium in die Goldelektrode. Es ist deutlich der charakteristische, exponentielle
Anstieg des Tunnelstroms zu erkennen. Die diodenähnliche Kurvenform liegt in der
verschiedenen Austrittsarbeit der Elektrodenmaterialien begründet.
einigen Hundert µm2 und wenigen mm2, weshalb die Stromstärke nicht ohne weiteres
untereinander vergleichbar ist. Bei Proben gleicher Machart konnte aber teilweise ein
großer Unterschied in der Leitfähigkeit festgestellt werden. In Abbildung 4.3 sind diese
Unterschiede deutlich gemacht. Dies lässt darauf schließen, dass das System selbst
auf kleinste Störungen bei der Probenherstellung merklich reagiert.
Ebenso wird die der Erwärmung der Probe durch den fließenden Strom betrachtet. Die
Hitzeentwicklung stellt in vielen Bauteilen ein großes Problem und oft den Hauptgrund
für Ausfälle dar [22, S. 79]. Es kann hier eine kurze Abschätzung angestellt werden,
welche die elektrische Leistung, die am Tunnelkontakt abfällt, als Grundlage nutzt.
Um eine obere Abschätzung zu erhalten, kann man folgende Annahmen treffen. Die
gesamte elektrische Leistung wird in Wärme umgewandelt. Es wird nur der Wärmetrans-
port über Schwarzkörperstrahlung berücksichtigt. Energieaustausch über Konvektion
wird nicht berücksichtigt, da die Kenngrößen des Systems nicht genau bekannt sind.
Es kann aber davon ausgegangen werden, dass dieser Mechanismus einen nicht zu
vernachlässigenden Anteil der Wärme aus dem System abführt. Im Rahmen einer
Abschätzung nach oben wird dies aber bewusst vernachlässigt.
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Abbildung 4.3: Hier sind die I-U-Kurven zweier identisch hergestellter Aluminium-Alumi-
niumoxid-Gold-Tunnelkontakte abgebildet. Trotz des identischem Aufbaus unterscheiden
sich die beiden Kurven teilweise deutlich.
Als Berechnungsgrundlage dienen folgende Werte.
Grundfläche A = 2,45 × 10−8 m2 (4.1)
Spannung U = 3 V (4.2)
Stromstärke I = 30 µA (4.3)
Stefan-Boltzmann-Konstante σ = 5,67 × 10−8 W m−2 K−4 (4.4)
Es kann nun die Formel für die abgestrahlte Leistung eines schwarzen Körpers heran-
gezogen werden. Die elektrische Leistung ist die gesamte Leistung, die dem System
zugeführt wird. Soll diese wieder vollständig abgestrahlt werden, entspricht das einer










T = 504,4 K = 231,5 ◦C (4.7)
Diese Temperatur erscheint in Anbetracht des Schmelzpunktes von Gold (T Aumelt =
1064,18 ◦C [91]) oder Aluminium (T Almelt = 660,32
◦C [90]) nicht sehr hoch. Es kann aller-
dings durch ein Phänomen namens Melting Point Depression [33] dazu kommen, dass
Nanostrukturen einen deutlich niedrigeren Schmelzpunkt aufweisen als ihre Bulk-Äquiva-
lente. Im Tunnelkontakt werden Schichtdicken in der Größenordnung von einigen 10 nm
verwendet. Es kann also möglich sein, dass bei höheren Stromdichten das Material
zum Schmelzen gebracht wird. Dies sollte immer berücksichtigt werden und wird in
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Abbildung 4.4: In dieser Darstellung ist der Fowler-Nordheim-Plot (FN-Plot) eines Alu-
minium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakts abgebildet. Man erkennt deutlich die zwei
Bereiche mit positivem und negativem Anstieg. In diesen Abschnitten ist der Leitungs-
mechanismus hauptsächlich direktes Tunneln (positiver Anstieg) bzw. Feldemission
(negativer Anstieg).
einem späteren Teil durch Rasterelektronenmikroskopie (REM) untersucht.
Um noch weitere Informationen aus den elektrischen Messungen zu gewinnen, kann
die Darstellung des Fowler-Nordheim-Plots hilfreich sein (siehe Kapitel 3.2). In Ab-
bildung 4.4 ist diese Darstellung für eine Messkurve einer typischen MIM-Struktur
gewählt worden. Hier lassen sich deutlich die beiden Bereiche erkennen, welche durch
ein Minimum getrennt sind. Diese Bereiche stehen stellvertretend für verschiedene
Leitungsmechanismen durch den Isolator. Bei niedrigeren Spannungen ist dies das
direkte Tunneln. Erhöht man die Spannung, kann es vermehrt zu Feldemission kommen.
Hierbei tunneln die Elektronen durch den hohen Potentialunterschied der Elektroden in
das Leitungsband des Isolators.
In Abbildung 4.4 ist der lineare Bereich für höhere Spannungen ab etwa 2,5 V zu erken-
nen. Der Übergang von direktem Tunneln zu Feldemission verläuft fließend, da auch bei
steigenden Spannungen immer noch ein gewisser Teil der Elektronen direkt tunnelt.
Wie schon in Kapitel 3.2 erwähnt, gestaltet sich die Interpretation des Fowler-Nord-
heim-Plots als schwierig [27, 28]. Wichtige Erkenntnisse sind aber die Existenz eines
Übergangs zweier Leitungsmechanismen. Diese Kurvenform wäre bei einem ohmschen
Kontakt, wie er bei einem Kurzschluss auftreten würde, nicht zu erwarten. Es kann also
davon ausgegangen werden, dass der Leitungsmechanismus tatsächlich das Tunneln ist.
Dies ist eine wichtige Erkenntnis, da das Tunneln eine Voraussetzung für die Anregung
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 t = 0 min
 t = 5 min
 t = 12 min
 t = 14 min
 t = 16 min
Abbildung 4.5: Hier zu sehen sind mehrere I-U-Kennlinien eines Tunnelkontakts, welche
im Abstand einiger Minuten aufgenommen wurden. Es ist zu erkennen, dass die
Charakteristik sich nach den ersten Messungen stark ändert und die Leitfähigkeit
zunimmt.
von Plasmonen ist.
4.2.1 STABILITÄT UND SCHALTBARKEIT
Die hier untersuchten Proben unterscheiden sich untereinander teilweise stark. Zum
einen gibt es Tunnelkontakte, die ab dem ersten Betrieb eine stabile I-U-Kurve zeigen,
die auch bei mehreren Wiederholungsmessungen fast identisch ist.
Zum anderen zeigen manche Proben vor allem in den ersten Messungen eine stark
schwankende Charakteristik, welche nach mehreren Messungen in eine stabile Kurve
übergeht. Beispielhaft für eine instabile Probe sind in Abbildung 4.5 nacheinander auf-
genommene Kennlinien einer Struktur dargestellt. Zwischen den Messungen vergingen
einige Minuten.
Die in der Abbildung untersuchte Probe zeigt nach einigen Messungen einen starken
Anstieg der Leitfähigkeit. Die Ströme sind nun um mehrere Größenordnungen höher.
Die 5 Messkurven lassen sich in zwei Gruppen teilen. Eine Gruppe mit hoher Leitfä-
higkeit und damit hohen Strömen und eine mit niedriger Leitfähigkeit. Innerhalb der
Gruppen ist die I-U-Kurve vergleichbar mit geringen Abweichungen. Die Gruppen sind
zwar vom Stromfluss um mehrere Größenordnungen verschieden, jedoch scheint in
logarithmischer Darstellung die Gestalt ähnlich zu sein. Die beobachtete Änderung ist
im Gegensatz zu den folgenden Beobachtungen nicht reversibel.
Bei einigen Proben ist ein weiteres Phänomen aufgetreten, welches aber wesentlich
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Abbildung 4.6: Hier dargestellt sind zwei Strom-Spannungs-Kennlinien von einem
Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakt. Es ist das resistive Schalten durch Elec-
troforming zu erkennen. Links sind zwei Schaltvorgänge für das Wechseln vom HR- in
den LR-Zustand zu erkennen. Rechts wird das Schalten von LR nach HR anhand von
zwei Messungen gezeigt.
kontrollierter zu reproduzieren ist. Es handelt sich hierbei um ein Schalten zwischen
zwei Zuständen. In der Literatur ist dies unter dem Namen Electroforming bekannt
[17]. Die Probe zeigt dabei entweder einen hohen Widerstand mit einer diodenähnli-
chen Kennlinie oder aber einen Zustand mit geringem Widerstand mit einer ohmschen
Kennlinie. Der hochohmige Zustand soll von nun an als HR (high resistance) bezeichnet
werden. Dementsprechend wird für den anderen Zustand die Bezeichnung LR (low
resistance) gewählt.
Die fließenden Ströme unterscheiden sich um etwa zwei Größenordnungen, was eine
sehr deutliche Unterscheidung in der U-I-Kennlinie zulässt. Der Schaltvorgang selbst
kann durch das Über- bzw. Unterschreiten einer kritischen Spannung erfolgen. Zum
Schalten von HR nach LR muss eine negative Spannung angelegt werden. Diese wird
von nun an mit UHR→LR bezeichnet. Zum Wechsel von LR nach HR muss entsprechend
eine positive Spannung angelegt werden. Diese ist ULR→HR.
In Abbildung 4.6 sind für beide Schaltrichtungen je zwei Beispiele in Form einer U-I-Kenn-
linie gegeben. Einige Fakten lassen sich einfach aus den Plots ablesen. So ist die
Schaltspannung und auch der entsprechende Schaltstrom nicht bei jedem Schaltvor-
gang identisch. Ebenso gilt nicht UHR→LR = ULR→HR, was vermuten lässt, dass das
Elektrodenmaterial einen Einfluss hat, da hier eine Gold- und eine Aluminiumelektrode
vorliegen. Der Schaltvorgang selbst erfolgt in jede Richtung schnell. Es war in den
Messungen sehr schwer, den Prozess genau aufzulösen. Es kann durch die gegebe-
nen Messbedingungen davon ausgegangen werden, dass der Vorgang selbst maximal
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100 ms dauert.
Für den LR→ HR Prozess ist in Abbildung 4.6 in der blauen Kurve ein selten auftreten-
des Merkmal zu registrieren. So ist kurz vor dem Umschalten ein leichtes Einbrechen
des Stroms zu erkennen. Gefolgt wird dieses von einer kurzen Phase mit dem erwarte-
ten LR-Verhalten und einem anschließenden Umschalten in den HR-Zustand. Da die
Elektroden eine Fläche von mehreren µm2 haben, liegt die Annahme nahe, dass beim
ersten Einbruch bereits einige Teile des Tunnelkontakts geschaltet wurden. Erst kurz
danach schaltete der Rest der Struktur in den HR-Zustand.
Eine ausführliche Betrachtung mit aktuellen Forschungsergebnissen wurde von Yang
et al. [96] gegeben. Electroforming ist demnach ein Phänomen, welches in vielen Me-
talloxiden auftritt. Der Schaltvorgang wird durch ein hohes elektrisches Feld eingeleitet.
Es bilden sich durch Elektroreduktion O2 – Ionen, welche durch das Feld zur positiven
Elektrode bewegt werden. Diese Reaktion wird durch die entstehende Joule-Wärme
des Stromflusses zusätzlich beschleunigt. An der Elektrode angekommen, können die
Ionen zu gasförmigem O2 reagieren und so unter bestimmten Umständen die Struktur
durch erhöhte Gasentwicklung unter der Elektrode schädigen. Durch das Abwandern
der Ionen entstehen im Isolator Sauerstoffvakanzen. Dies hinterlässt im Fall von Alumi-
niumoxid Al2O3-x, welches den Isolator dotiert und die Leitfähigkeit stark erhöht. Der
Effekt bildet vornehmlich leitfähige Filamente aus. Dies wurde mit AFM-Messungen
bestätigt, welche nachweisen konnten, dass die Leitfähigkeit an Zonen mit erhöhter
Gasentwicklung größer ist [96]. Sind genug Filamente ausgebildet, fällt kaum noch
Spannung über den Rest der Struktur ab und die weitere Elektroreduktion von O2 –
kommt zum Erliegen.
Ein Umkehren der Spannung hat zur Folge, dass die Vakanzen zur anderen Elektrode
wandern. Dieser Prozess wird wieder durch Erwärmung unterstützt und läuft auf Grund
der guten Leitfähigkeit im LR-Zustand erst langsam ab. Ab einem bestimmten Punkt
reißt die Leitfähigkeit der Filamente ab und der Zustand schlägt in HR um [95].
Durch den Electroforming-Prozess kommt es zu einer Asymmetrie im System, da eine
Elektrode einen ohmschen Kontakt und die andere einen Schottky-Kontakt zum Isolator
herstellt. Sind also keine leitfähigen Filamente vorhanden, welche die Elektroden über
einen ohmschen Kontakt verbinden, ändert sich die Form der Strom-Spannungs-Kenn-
linie in eine exponentielle Gestalt, welche vom Tunneln bekannt ist. In Abbildung 4.7
sind diese Kennlinien dargestellt. Sie zeigen jeweils das Verhalten im HR- und LR-Zu-
stand, wenn die Schaltspannungen UHR→LR und ULR→HR nicht unter- bzw. überschritten
werden.
Eine Konsequenz der unterschiedlichen Leitungsmechanismen im HR- und LR-Zu-
stand ist, dass nur in einem Zustand Plasmonen erzeugt werden können. So wird
im LR-Zustand kein Plasmon angeregt, da kein inelastisches Tunneln auftritt und kein
Energieübertrag stattfinden kann. Im HR-Zustand hingegen gibt es einen Tunnelprozess,
welcher zur Anregung von Oberflächenplasmonen führt. Diese Beobachtung wird neben
anderen Phänomenen im folgenden Abschnitt untersucht.
Das Schaltverhalten ist für dünnere Oxide schwächer ausgeprägt [96], daher ist es
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 3 Durchläufe in Zustand LR
Abbildung 4.7: Zu sehen sind die Kennlinien im HR- und LR-Zustand eines Alumi-
nium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakts. Im HR-Zustand ist eine Kennlinienform zu
erkennen, die auf Tunneltransport hindeutet. Im LR-Zustand deutet die lineare Gestalt
auf einen ohmschen Kontakt hin.
plausibel, dass das Verhalten nicht bei allen MIM-Strukturen beobachtet werden konn-
te. Ein weiterer Faktor, der die Analyse der Messdaten erschwert, ist die reale Oxi-
dschichtdicke. Yang et al. benutzen für ihre Experimente eine Titanoxidschicht zwischen
Platinelektroden. Es ist also keine weitere Oxidbildung möglich. Die hier untersuchten
Tunnelkontakte benutzen eine Aluminiumelektrode mit nativem Oxid. Es kann also
unter entsprechenden Bedingungen neues Oxid gebildet werden. Es findet hierbei
eine Reaktion des Sauerstoffs aus der Umgebungsluft mit der Aluminiumelektrode
statt. Dieser Prozess kann zum Beispiel durch die Wärmeentwicklung beim Betrieb des
Tunnelkontakts eingeleitet werden. Die Wärme begünstigt die Diffusion des Sauerstoffs
und erhöht die Reaktionsgeschwindigkeit. Es ist somit nicht auszuschließen, dass die
Struktur beim Betrieb nicht im Gleichgewicht betrieben wird und es dadurch zu Verän-
derungen von Messung zu Messung kommt. Ein weiterer Ansatz, welcher von Drury
et al. theoretisch betrachtet wurde, bezieht einen natürlich auftretenden Bereich mit
negativem differentiellen Widerstand ein [20]. Dieses Modell setzt allerdings sehr enge
geometrische Randbedingungen voraus, welche nicht zwingend vom Probensystem
erfüllt werden. Es ist allerdings nicht auszuschließen, dass es signifikante Beiträge von
diesem Effekt gibt.
4.3 OPTISCHE EIGENSCHAFTEN
Die Lichtemission von spannungsgetriebenen MIM-Tunnelkontakten wurde schon früh
erkannt und untersucht [51, 58, 15, 35]. In diesem Abschnitt sollen diese Messergeb-
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Abbildung 4.8: Optische Abbildung des Realbildes eines Aluminium-Aluminiumoxi-
d-Gold-Tunnelkontakts bei vier verschiedenen Spannungen. Die Darstellung erfolgt in
Graustufen, wobei weiß einer hohen Photonenzählrate entspricht. Zur Orientierung sind
eine schematische Darstellung (a) und eine Auflichtmikroskopaufnahme (d) gegeben.
Abbildungen (b), (c), (e) und (f) zeigen die Emission bei verschiedenen Spannungen.
Man kann deutlich die punktartigen Emissionszentren erkennen. Die Intensität nimmt
mit steigender Spannung deutlich zu.
nisse nachvollzogen und durch neue Messmethoden erweitert werden.
Die optischen Eigenschaften sind eng mit den elektrischen Charakteristika verknüpft.
So ist das emittierte Spektrum direkt verknüpft mit der angelegten Spannung. Ebenso
wird die Verteilung der Emissionszentren auf dem Tunnelkontakt untersucht und es
werden Rückschlüsse auf den dominanten Emissionsprozess gezogen.
In Abschnitt 4.2 konnte anhand des FN-Plots gezeigt werden, dass in den MIM-Struk-
turen tatsächlich Elektronentunneln stattfindet. Bildgebende optische Messungen mit
dem Setup, welches in Kapitel 3.3 beschrieben ist, zeigen, dass eine Lichtemission zu
registrieren ist. Dabei emittiert die Struktur nur, wenn die Stromrichtung so gewählt
ist, dass Elektronen vom Aluminium in das Gold tunneln. In Abbildung 4.8 ist eine
Messreihe einer MIM-Struktur bei verschiedenen Spannungen dargestellt. Bei dieser
Messung werden viele der typischen Eigenschaften der MIM-Tunnelkontakte sichtbar.
Die Emission startet meist bei etwa 2 V bis 3 V. Zu Beginn werden einzelne Lichtpunkte
sichtbar. Wird die Spannung erhöht, so erscheinen nach und nach weitere Emissions-
zentren. Diese variieren während des Betriebs oft in der Intensität. Sie bleiben jedoch
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ortsfest, was die Annahme nahe legt, dass es eine Korrelation mit der Oberflächenbe-
schaffenheit des Schichtstapels gibt. Dies soll später genauer untersucht werden.
Untersuchungen mit einer hohen Bildwiederholrate (25 FPS Aufzeichnung) einer einge-
schalteten Probe zeigen ein deutliches Flackern der Lichtpunkte. So ändern einige ihre
Helligkeit mehrmals pro Sekunde. Andere bleiben auch für mehrere Sekunden stabil. Es
kann auch das komplette Erlöschen beziehungsweise das neue Erscheinen beobachtet
werden. Emissionszentren, welche bei kleinen Spannungen zuerst aufleuchten, zeigen
die Tendenz stabiler zu sein. Beim Herunterregeln der Spannung sind dies auch meist
die letzten verbleibenden Leuchtpunkte.
Das Emissionsverhalten spiegelt sehr gut die elektrischen Eigenschaften in Hinblick
auf Stabilität wider. So verändern sich die gemessenen Eigenschaften der MIM-Tun-
nelkontakte teilweise stark, wenn sie länger benutzt werden. Bei einem irreversiblen
Defekt der Tunnelkontakte ist immer ein Ausbleiben der Emission und ein sprunghafter
Anstieg des Widerstands zu beobachten.
Um die optischen Eigenschaften genauer zu verstehen, muss der Mechanismus hin-
ter der Lichtemission betrachtet werden. Durch das Tunneln werden Plasmonen an
der Grenzschicht von Tunnelbarriere und Kathode angeregt. Da die Stromrichtung so
gewählt ist, dass die Elektronen vom Aluminium ins Gold tunneln, kommt es zur Plas-
monenanregung an der Oxid-Gold-Grenzschicht. Diese Mode ist nicht die einzige, die
für die Lichtemission in Frage kommt, da eine Kopplung zu anderen Moden durch zum
Beispiel Rauheit nicht ausgeschlossen werden kann.
Das gedampfte Aluminium bietet ebenso wie das aufgedampfte Gold eine hohe Ober-
flächenrauheit. Es ist also denkbar, dass die Oberflächenbeschaffenheit zur Kopplung
untereinander und auch zur Auskopplung des Lichts maßgeblich beiträgt [26].
Da eine Kopplung der Moden nicht auszuschließen ist, kann auch die Emission aus
jeder der Moden heraus stattfinden. Diese Frage lässt sich anhand der durchgeführten
Experimente nicht eindeutig klären und soll nur für die Silicium-basierten Tunnelkontakte
in Kapitel 5 beantwortet werden.
4.3.1 SPEKTRALE EIGENSCHAFTEN
Ein weiterer Untersuchungsgegenstand ist das emittierte Spektrum. Hierfür wurde
das vom Tunnelkontakt emittierte Licht bei verschiedenen Betriebsspannungen mit
einem Spektrometer analysiert. In Abbildung 4.9 sind diese Spektren dargestellt. In den
Messungen zeigte sich, dass die Sensitivität der Kamera ausreicht, um ab 2 V aussage-
kräftige Spektren aufzunehmen. Diese haben für alle Spannungen eine ähnliche Gestalt.
Es handelt sich im Wesentlichen um einen breiten asymmetrischen Peak mit einer
steiler abfallenden Flanke im blauen Spektralbereich und einer langsam auslaufenden
Flanke im nahen Infraroten. Da die Quanteneffizienz der verwendeten Kamera im roten
und nahen infraroten Spektralbereich (700 nm bis 1100 nm) sehr schlecht ist, können
aus dem Signal in diesem Bereich wenige Schlüsse gezogen werden. Dies erklärt auch
den starken Abfall der Spektren über 700 nm.
Die linke Flanke der Spektren zeigt eine sehr deutliche Grenze. So fällt das Signal für
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jedes Spektrum deutlich bis auf das Nullniveau ab. Diese Grenzwellenlänge, unterhalb
der keine Emission beobachtet werden kann, wandert mit steigender Spannung weiter
in den blauen Spektralbereich. Das Maximum der Spektren wandert für höhere Span-
nungswerte ebenfalls ins Blaue. Weiterhin steigt auch die Höhe des entsprechenden
Peaks an. Dies deckt sich auch mit den bildgebenden Messungen von zuvor, bei denen
eine stärkere Emission mit steigender Spannung beobachtet werden konnte.
Die dargestellte Form des Spektrums entspricht nicht der eigentlichen Emission, da
die Transferfunktion (siehe Abschnitt 3.3.4) auf Grund der verwendeten Kamera nicht
angewendet werden kann. Es ist jedoch davon auszugehen, dass die Spektren im
Infraroten wesentlich mehr Intensität aufweisen. Nicht betroffen von dieser Abbildung
ist die klare Begrenzung auf der linken Flanke. Für jede Spannung lässt sich hier eine
Grenzwellenlänge λgrenz finden, unterhalb der keine Emission stattfindet.





















Abbildung 4.9: Spektren eines Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakts bei ver-
schiedenen Spannungen zwischen 1,8 V und 3,6 V. Die Spektren wurden geglättet und
der Untergrund ist abgezogen. Es zeigt sich ein deutlicher Anstieg und eine Verschie-
bung in den blauen Spektralbereich mit steigender Spannung. Das Spektrometer wurde
für diese Messungen mit der Kamera DU440 von Andor betrieben.
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Diese Wellenlänge ist eindeutig spannungsabhängig. Die Wellenlänge λgrenz entspricht
jeweils einer Photonenenergie in eV. Trägt man diese über der angelegten Spannung
ab, ergibt sich ein linearer Zusammenhang, der in Abbildung 4.10 dargestellt ist. Die
emittierten Photonen können also maximal die Energie EPhoton = e × U haben, wobei
U die angelegte Spannung ist. Dieser Zusammenhang ergibt sich aus dem Fakt, dass
die Elektronen beim inelastischen Tunneln einen maximalen Energieverlust von e × U
erfahren können. Das damit angeregte Plasmon besitzt im Maximum dieselbe Energie
und kann beim Zerfall ein Photon mit selbiger Energie erzeugen. Es zeigt sich also, dass
ein Plasmon nur von einem Elektron angeregt wird und keine höheren Energiezustände
erreichbar sind.
In der Grafik zeigt sich allerdings auch eine zunehmende Abweichung vom linearen
Zusammenhang für steigende Photonenenergien. Diese Beobachtung ist mit der Band-
struktur des Goldes zu erklären. Gold besitzt einen Interbandübergang mit einer Band-
lücke von etwa 2,5 eV [52]. In dem Bereich kann Energie des Systems also an diesen
Übergang abgegeben werden. Somit kommt es auch zu einer geringeren Zählrate im
Spektrometer, was die Bestimmung der exakten Grenzfrequenz verzerrt und zu der
erwähnten Abweichung führt.
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Abbildung 4.10: Hier dargestellt ist die angelegte Spannung an einen Aluminium-
-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakt. Diese ist aufgetragen über der maximalen Pho-
tonenenergie, welche aus Abbildung 4.9 extrahiert wurde. Für kleine Spannungen
folgt der Zusammenhang einer linearen Abhängigkeit mit Anstieg 1 (gestrichelte Linie).
Für höhere Spannungen weicht dies nach unten ab. Dies liegt in der zunehmenden
Interbandabsorption im Gold begründet.
70
4.3.2 EMISSIONSZENTREN
Bereits in Abschnitt 4.3 dieses Kapitels zeigte sich, dass die Emission des Lichts von
punktförmigen Quellen zu kommen scheint. Diese Emissionszentren oder auch Hot-
spots sollen in diesem Abschnitt genauer beschrieben werden.
Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Strukturen zeigen in allen untersuchten Fällen eine Lich-
temission die zum überwiegenden Teil von Hotspots stammt. Eine flächige Emission
findet statt, ist aber um mehrere Größenordnungen schwächer als die Intensität der
Emissionszentren. Die Leuchtpunkte finden sich gleichermaßen auf der aktiven Fläche,
wie auch am Rand der Struktur.
Zeitlich verhalten sich die Hotspots verschieden. Es gibt Zentren, welche durchgängig
mit annähernd konstanter Intensität abstrahlen. Andere fluktuieren zeitlich stark und
scheinen zu flackern. Ebenso konnten Hotspots beobachtet werden, welche nur kurz
aufflammten und danach wieder erloschen. Ein Flackern oder einmaliges Aufleuchten
können mit permanenten Veränderungen der Struktur erklärt werden. In Abschnitt 4.4
wird hierauf genauer eingegangen.
Ein dauerhaftes Leuchten muss eine räumlich begrenzte Ursache haben. Eine plausible
Erklärung hierfür ist die Oberflächenrauheit der Schichten und lokale Defekte in Metall-
und Isolatorschicht. In Abbildung 4.11 ist der Schichtstapel des MIM-Tunnelkontakts
schematisch dargestellt. Hier ist zu erkennen, dass sich die anfängliche Rauheit des
aufgebrachten Aluminiums bis in die Goldschicht fortsetzen kann. An der Gold-Isola-
tor-Grenzschicht können diese Abweichungen von der planaren Geometrie zu einer
erhöhten Streuung laufender Plasmonen oder zur Ausbildung von lokalisierten Plasmo-
nen führen. Zur Streuung reichen nanoskopisch kleine Defekte aus, die weit kleiner
als die emittierte Wellenlänge sein können [11]. Im Falle der zeitlich veränderlichen
Emission ist der Emissionsmechanismus vermutlich der gleiche. Die zugrunde liegende





Abbildung 4.11: Hier abgebildet ist die schematische Darstellung der Oberflächen-
rauheit des Schichtstapels eines Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakts. Die




Abbildung 4.12: Die hier abgebildete REM-Aufnahme einer 50 nm dicken Goldschicht
(links) zeigt deutlich die ungleichmäßige Gestalt der Elektrodenkante und die Körnigkeit
der Goldschicht. Die Defekte an der strukturierten Kante sind deutlich unter 50 nm groß.
Diese Annahme wird auch durch die Beobachtungen im folgenden Kapitel gestützt.
Die dort untersuchten Tunnelkontakte nutzen übliche Siliciumwafer statt Aluminium
als Elektrode. Die Siliciumwafer sind herstellungsbedingt deutlich glatter und weisen
weniger Rauheit auf als eine aufgedampfte Aluminiumschicht auf Glas.
Weitere Beobachtungen zeigen ein gehäuftes Auftreten von Hotspots an der Kante der
Elektrode. Wenn die Annahme der Streuung an nanoskopischen Defekten zur Erklärung
herangezogen wird, kann man sich diese Häufung erklären. Die Kante bietet zusätzli-
che Möglichkeiten Plasmonen zu streuen, da sie selbst einen ausgedehnten Streuer
darstellt. Weiterhin bietet auch der offenliegende Querschnitt der Elektrode zusätzliche
Fläche, an der Rauheit und Defekte zur Emission beitragen können. Auch muss die
Qualität der Strukturierungsmethode berücksichtigt werden. Es kann häufig zu rauen
oder ausgefransten Kanten kommen, wenn die Lithographieprozesse nicht sehr gut
optimiert sind. Dieses Konsequenz ist in Abbildung 4.12 dargestellt. Die sichtbaren
Defekte sind deutlich unter 50 nm groß. Es ist aufgrund des begrenzten Auflösungsver-
mögens des REM nicht auszuschließen, dass es noch kleinere Streuzentren gibt, die
zur Bildung von Hotspots beitragen. Auch die allgemeine Rauheit des Golds, welche im
REM-Bild zu erkennen ist, kann zur Emission beitragen [16]. Hier wird aber eher ein
gleichmäßig verteiltes Leuchten erwartet, da die Rauheit nicht stark genug lokalisiert ist.
Durch Prozesse, die die Gestalt der Elektrode verändern, kann es allerdings auch hier




Die vorangegangenen Untersuchungen haben gezeigt, dass die hier verwendeten MIM-
Tunnelkontakte beim Betrieb oft zeitlichen Veränderungen unterliegen. Es kommt häufig
zu deutlichen Verschiebungen der Strom-Spannungs-Charakteristiken. Ebenso zeigen
die optischen Eigenschaften, dass meist eine gewisse Dynamik vorhanden ist, welche
schlussendlich zum Ausfall des Bauteils führt.
Um die genauen Ursachen zu beleuchten, werden optische Mikroskopie und REM-Un-
tersuchungen der aktiven Fläche des Tunnelkontakts genutzt. Hierdurch können die
Veränderungen, die während des Betriebs auftraten, im Nachhinein sichtbar gemacht
werden.
Ein ungenutzter Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakt zeigt oberflächlich keine
auffälligen Merkmale. Die Gold- wie auch die Aluminiumschicht zeigen eine typische
Oberflächenrauheit, welche, begründet durch den thermischen Verdampfungsprozess
beim Aufbringen, unvermeidlich ist.
Nach längerer Nutzung fällt schon mit bloßem Auge eine Veränderung auf. Die aktive
Fläche, auf welcher der Tunnelstrom von einer Elektrode in die andere fließt, ist deutlich
getrübt und milchig. In Abbildung 4.13 ist diese Beobachtung schematisch dargestellt.
Diese Veränderung ist nicht immer gleichmäßig über die Fläche verteilt, sondern tritt
bei den meisten Proben nur an einem Rand auf. Auffällig dabei ist, dass die Seite, von
der die Zuleitung kommt, immer die stärkste Trübung aufweist.
Tunnelkontakte, welche durch einen Kontaktabriss komplett ausfallen, zeigen alle eine







Abbildung 4.13: Links dargestellt ist die schematische Darstellung der beobachteten
Oberflächenveränderung an Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakten nach dem
Defekt durch Kontaktabriss. Rechts ist ein Mikroskopbild des Effekts zu sehen. Die
milchige Veränderung startet an der Kante des Zuleiters und zieht sich von dort aus







Abbildung 4.14: Hier dargestellt ist ein REM-Bild eines defekten MIM-Tunnelkontakts.
Die Orientierung der Elektroden ist analog zu Abbildung 4.13. Es können deutlich die
Veränderungen der Elektrode im Bereich der aktiven Fläche des Bauelements erkannt
werden.
anzunehmen, dass eine Veränderung auftritt, welche den elektrischen Kontakt zerstört.
Zur genaueren Untersuchung wurden REM-Aufnahmen der Proben angefertigt. In Ab-
bildung 4.14 ist ein Übersichtsbild einer defekten Struktur zu sehen. Man erkennt hier
deutlich die Veränderung der Goldschicht. Auf der Zuleitung, welche von links kommt,
ist die Goldschicht in einem unbeschädigten Zustand. Der Kreuzungsbereich von Gold-
und Aluminiumschicht zeigt hingegen ein deutlich anderes Aussehen. Links außen am
Beginn des Überlapps der Elektroden ist eine dunkle Kante zu erkennen. Weiter rechts
auf der aktiven Fläche zeigt sich ein klar abgegrenzter Bereich mit einer fein verästelten
Unterstruktur.
Bei genauerer Betrachtung dieses Bereichs zeigt sich, dass sich das Gold umstrukturiert
hat. Dies ist in Abbildung 4.15 zu erkennen. Es zeigt sich eine klare Kante an der Grenze
von Zuleitung zur aktiven Fläche. Hier wird auch deutlich, warum ein hochohmiger
Ausfall stattfindet. Die Goldschicht ist hier deutlich unterbrochen und somit tritt ein
Kontaktabriss auf, der ein weiteres Funktionieren unmöglich macht.
Bereiche, die weiter entfernt von der Kante sind, zeigen eine sehr unregelmäßige und
fein verästelte Struktur. Diese Gestalt ist von dünnen Metallschichten bekannt, welche
ihre Gestalt durch Wärmeeintrag ändern [38, 37]. Der Stromfluss beim Tunneln ist also
so groß, dass es lokal zum Schmelzen der Goldschicht kommt. Diese bildet lokal tropfen-
förmige Strukturen. In Abbildung 4.16 ist eine REM-Aufnahme mit hoher Vergrößerung




Abbildung 4.15: REM-Aufnahme der Goldschicht eines defekten Tunnelkontakts. Links
im Bild ist die Zuleitung aus Gold zu erkennen (1). In der Mitte ist der Kontaktabriss
der Elektrode zu sehen (2). Im rechten Teil ist die Goldschicht auf der aktiven Fläche
dargestellt (3). Hier weist das Gold viele Löcher mit einigen Hundert Nanometern Größe
auf. Dunklere Areale, die vor allem in Bereich (2) und (3)
kontaktiert. Es kommt damit zu lokal höheren Stromdichten, welche wiederum eine
erhöhte Wärmeentwicklung nach sich ziehen. Es ist also nicht auszuschließen, dass der
Defekt der Tunnelkontakte die Konsequenz dieses sich selbst verstärkenden Prozesses
ist.
Die beobachtete Schichtveränderung lässt deutlich auf eine erhöhte Wärmeentwicklung
schließen. Es muss davon ausgegangen werden, dass es sich hierbei um eine lokale
Temperatur von mehreren 100 ◦C handelt. Dies kann auch weitere Prozesse nach sich
ziehen. So kann die erhöhte Temperatur die Oxidbildung durch erhöhte Diffusion und
gesteigerte Reaktionsgeschwindigkeiten begünstigen. Ebenso kann eine erhöhte Diffu-
sionsrate von Gold- oder Aluminiumionen in den Isolator nicht ausgeschlossen werden.
Diese Faktoren können mit den zugrunde liegenden Messmethoden nicht analysiert
werden. Sie sollen aber trotzdem nicht unerwähnt bleiben, da sie gegebenenfalls einen
Anteil am Gesamtprozess tragen.
Die tropfenförmige Struktur der Goldelektrode spiegelt sich auch in den optischen
Eigenschaften des Tunnelkontakts wider. Die morphologischen Veränderungen können
erklären, warum es beim Betrieb der Tunnelkontakte so häufig zum Aufleuchten und
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Abbildung 4.16: Detaillierte REM-Aufnahme der geschmolzenen Goldelektrode. Die
Schicht hat sich zu Inseln zusammengezogen, welche untereinander nicht mehr verbun-
den sind.
Verschwinden von Lichtpunkten kommt (siehe Abbildung 4.8 in Abschnitt 4.3). Während
ein Strom durch das Element fließt ändert sich die Oberfläche. Diese besteht nun
teilweise aus unregelmäßigen Strukturen mit einer Größe von unter 100 nm und größer.
An Gold mit dieser Beschaffenheit können oft lokalisierte Plasmonen angeregt werden
[32]. Diese können ins Fernfeld abgestrahlt und damit gemessen werden. Aber auch
größere Strukturen führen zu einer erhöhten Emission. Durch gebildete Kanten und
Löcher in der Goldschicht können laufende Plasmonen gestreut und als Photon emittiert
werden. Auch diese werden detektiert und tragen zur gemessenen Intensität bei.
4.5 ZUSAMMENFASSUNG
In diesem Kapitel wurden die elektrischen und optischen Eigenschaften von gedampften
Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakten untersucht. Es konnte gezeigt werden,
dass mit einem einfachen Herstellungsprozess eine lichtemittierende MIM-Struktur
produziert werden kann. Diese besteht aus einem Schichtstapel drei verschiedener
Materialien auf einem Glassubstrat.
Die elektrische Charakterisierung zeigt die erwartete Dioden-ähnliche Kennlinie mit
einem exponentiellen Anstieg des Stroms in Durchlassrichtung. Die untersuchten Bau-
elemente zeigen häufig eine zeitliche Veränderung des Stroms. So kommt es bei
manchen Proben nach einigen Messzyklen zu einem Anstieg der Leitfähigkeit. Dieser
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Anstieg ist irreversibel und es stellt sich ein finaler Zustand ein.
Eine andere beobachtete Veränderung der elektrischen Eigenschaften ist die Schaltbar-
keit. So wurden zwei Zustände identifiziert, welche sich durch deutlich verschiedene
Leitfähigkeiten auszeichnen. Der Wechsel in den hochohmigen Zustand (HR) kann durch
Anlegen einer positiven Spannung gewisser Stärke erreicht werden. In den niederoh-
migen Zustand (LR) gelangt man durch Anlegen einer negativen Spannung. Bei den
Untersuchungen zeigte sich ebenso, dass eine Lichtemission nur im hochohmigen
Zustand (HR) stattfindet. Es ist denkbar dieses Phänomen als schaltbares optoelek-
tronisches Bauelement zu nutzen, welches sich durch einfachen Aufbau und kleine
Baugröße auszeichnet.
In optischen Messungen konnte die Erzeugung von Plasmonen durch inelastisches
Elektronentunneln nachgewiesen werden. Die gestreuten Plasmonen emittieren Licht,
welches spektral gesehen eine deutliche Abhängigkeit der angelegten Spannung zeigt.
Diese Abhängigkeit, begründet durch die Energieerhaltung beim inelastischen Tunneln,
deutet klar auf Plasmonen hin.
Ortsaufgelöste Mikroskopie zeigt, dass das Licht zum Großteil von Punktquellen (Hot-
spots) abgestrahlt wird. Dieser Prozess dominiert klar über der flächigen Emission. Es
wurde gefolgert, dass die Oberflächenrauheit und nanoskopische Defekte an beiden
Elektroden und deren Rändern zu diesem Effekt beitragen.
Eine Analyse mit REM und optischem Mikroskop nach dem Betrieb zeigte eine auffälli-
ge Veränderung an der Elektrodenbeschaffenheit. Die Goldelektrode wurde teilweise
stark durch Aufschmelzen deformiert. Es bildeten sich kugelförmige und verzweigte
Strukturen in der Größenordnung von mehreren 100 nm. Diese morphologischen Verän-
derungen führen in letzter Konsequenz auch zum Ausfall des Tunnelkontakts, da der
Kontakt an der Elektrodenkante komplett durch Aufschmelzen getrennt wird.
Die beim Schmelzen gebildeten Strukturen erklären auch ein Blinken, Aufleuchten und
Verschwinden von Leuchtpunkten bei Betrachtung über mehrere Sekunden. Die gebil-
deten Strukturen stellen neue Streuzentren für die Plasmonen dar und ändern somit
auch die Emissionscharakteristik.
Es konnten weitgehend alle Beobachtungen aus der Literatur zu diesem Thema bestä-
tigt werden. Weiterhin konnte ein genauerer Einblick in den Defektmechanismus dieser
Art von Probe gewonnen werden. Ebenso ermöglichte aktuelle technische Ausrüstung,
wie EMCCD-Kameras, eine zeitaufgelöste Analyse der Emission der Aluminium-basier-
ten Tunnelkontakte. Im Speziellen konnten zeitliche Veränderungen an Hotspots und
deren Verteilung auf der Probe studiert werden.
Die beobachteten optischen und elektrischen Instabilitäten lassen sich auf die morpholo-
gischen Eigenschaften der Materialien zurückführen. Um das Ziel einer stabilen, Hotspot
freien Emission zu erreichen, ist der Austausch des Elekrodenmaterials notwendig. Im
nächsten Kapitel wird dies durch den Wechsel von Aluminium zu Silicium umgesetzt.




Dieses Kapitel beschäftigt sich mit Tunnelkontakten auf Basis von Silici-
um, seinem nativen Oxid und Gold. Durch die Verwendung von Silicium
als monokristallines, glattes Substrat in Kombination mit seinem nativen
Oxid wird die Stabilität und Reproduzierbarkeit stark verbessert. Hierzu
wird an mehreren Stellen der Vergleich zu den Aluminium-basierten Struk-
turen aus dem vorangegangenen Kapitel herangezogen. Da es sich bei Sili-
cium um einen Halbleiter handelt, bietet es im Unterschied zu Aluminium
die Möglichkeit, durch die Dotierung die elektrischen Eigenschaften des
Tunnelkontakts zu verändern. Diese Charakteristik wird in diesem Kapitel
ebenfalls untersucht. Im letzten Teil werden die optischen Eigenschaften
mittels Spektroskopie und bildgebenden Verfahren untersucht und ausge-
wertet.
5.1 AUFBAU
Bei den hier verwendeten Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakten handelt es sich,
wie auch im vorangegangenen Kapitel, um einen Schichtstapel mit drei Komponen-
ten. Das Substrat ist ein dotierter Siliciumwafer und stellt ebenfalls eine der beiden
Elektroden dar. Die Tunnelbarriere wird durch das isolierende Siliciumdioxid gebildet.
Diese Schicht bildet sich durch Oxidation des Siliciumwafers mit dem Luftsauerstoff
aus der Umgebungsluft. Das Oxid wächst weiter in die Tiefe des Substrats bis eine
geschlossene Schicht entstanden ist, welche das Silicium vor weiterer Oxidation schützt.
Dieser Wachstumsmechanismus stellt sicher, dass das Oxid eine komplett geschlosse-
ne Schicht mit homogener Dicke von etwa 1 nm ausbildet [62]. Aus diesen Gründen
stellt das native Oxid eine qualitativ hochwertige Tunnelbarriere dar, welche für alle
durchgeführten Experimente genutzt wird.
Als zweite Elektrode kommt Gold zum Einsatz. Es ist ein Material, dessen optische
Eigenschaften gute Propagation und geringe Dämpfung für Plasmonen bedeuten. Wei-
terhin stellt es durch seine gute elektrische Leitfähigkeit einen idealen elektrischen
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Abbildung 5.1: Hier ist der schematische Aufbau der Silicium-basierten Tunnelkontakte
mit gedampfter Elektrode dargestellt. (a) zeigt die isometrische Darstellung von einer
unstrukturierten Elektrode und einer Elektrode mit lithographischer Strukturierung. In (b)
ist der Schichtstapel im Querschnitt abgebildet. Weiterhin ist der Funktionsmechanismus
angedeutet. Mit angelegter Spannung tunneln Elektronen (grüner Pfeil) vom Silicium
ins Gold und regen an der Grenzfläche Oberflächenplasmonen (1) an, welche von dort
aus propagieren (roter Pfeil). Diese können unter bestimmten Bedingungen gestreut (2)
und als Photon emittiert werden (blauer Pfeil).
Kontakt dar. In diesem Kapitel sollen Goldelektroden, die durch thermisches Verdampfen
aufgebracht wurden, untersucht werden.
Da das gesamte Substrat leitfähig ist, können keine einfachen gekreuzten Elektroden,
wie im vorangegangenen Kapitel benutzt werden. Es werden dennoch makroskopische
Kontaktflächen benötigt, um die Probe mit Kabeln zu kontaktieren. Aus diesem Grund
werden großflächig dickere Isolatorschichten aufgebracht, welche die Kontaktflächen
elektrisch gut isolieren. Als gutes Material stellte sich dafür Aluminiumoxid heraus. So
wird gewährleistet, dass der gemessene Strom nur über die untersuchte Tunnelbarriere
abfällt und keine Leckströme auftreten.
In diesem Kapitel werden auch Tunnelkontakte mit strukturierten Elektroden untersucht.
Diese werden lithographisch mit einem Maskaligner hergestellt, unterscheiden sich
aber grundlegend nicht von den unstrukturierten Proben. In Abbildung 5.1 ist der Aufbau
der Proben schematisch dargestellt.
5.2 ELEKTRISCHE EIGENSCHAFTEN
Dieser Abschnitt beschäftigt sich mit den elektrischen Eigenschaften und den zugrunde-
liegenden Kenngrößen. So wird überprüft, wie ein funktionsfähiger Kontakt zur Ladungs-
trägerinjektion in den Siliciumwafer hergestellt werden kann. Es wird der Einfluss von
Dotierkonzentration und -spezies auf die elektrische Charakteristik des Tunnelkontakts
diskutiert. Weiterhin wird die Qualität und Zuverlässigkeit von verschiedenen Isolator-
materialien zur Abschirmung der makroskopischen Kontaktflächen überprüft.
Nach Untersuchung dieser Grundlagen wird der fertiggestellte Tunnelkontakt auf zeit-
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liche Stabilität und Schaltstabilität untersucht, um sicherzustellen, dass auch lange
Integrationszeiten bei optischen Messungen zuverlässige Ergebnisse liefern.
5.2.1 OHMSCHER KONTAKT ZU SILICIUM
Ein Kontakt zum Wafer ist die grundlegende Voraussetzung für die Herstellung eines
funktionierenden Tunnelkontakts auf Siliciumbasis. Da es sich beim Substrat um einen
Halbleiter handelt, lässt sich nicht immer ein zufriedenstellender Kontakt mit einer
beliebigen Metallklemme oder Leitsilber herstellen. Das Problem hierbei hat zwei Be-
standteile. Zum Ersten besitzt Silicium eine native Oxidschicht, die sich bildet, sobald
elementares Silicium mit dem Sauerstoff der Umgebung in Kontakt kommt. Diese
Schicht ist ein guter Isolator und behindert den elektrischen Kontakt. Das zweite Hinder-
nis wird von den elektrischen Eigenschaften des Siliciums selbst bestimmt. Weil Silicium
ein Halbleiter ist, gleichen sich die Leitungsbänder nicht wie bei Metall-Metall-Kontakten
an. Beim Metall-Halbleiterkontakt kommt es nach Angleichung der Ferminiveaus zu einer
Verbiegung der Bänder auf Seite des Halbleiters [74]. Dieser gebildete Schottky-Kontakt
ist von der Austrittsarbeit des Metalls und der Dotierung des Halbleiters abhängig. Es
kann unter Umständen zu einer nicht unerheblichen Schottky-Barriere kommen, welche
dazu führt, dass der Kontakt eine stark diodenähnliche Gestalt bekommt. In Abbildung
5.2 ist das Zustandekommen der Bandverbiegung grafisch dargestellt. Nachdem beim
Kontakt die Ferminiveaus angeglichen wurden, beginnen Ladungsträger zu fließen bis
sich die Vakuumenergien beider Elektroden angeglichen haben. Da beim Metall der
Abstand von Ferminiveau zu Vakuumkante durch die fixe Austrittsarbeit gegeben ist,
kommt es auf Seite des Halbleiters zur Bandkrümmung.
In Bezug auf den Betrieb eines Tunnelkontakts zur Plasmonenerzeugung ist die Haupt-
voraussetzung eine lineare Strom-Spannungskennlinie im angestrebten Arbeitsbereich.
Dies entspricht Spannungen ab 1 V, da ab dieser Spannung detektierbare Photonen
erzeugt werden können. Es können also Elektrodenmaterialien gewählt werden, deren
Austrittsarbeiten nicht genau an den Halbleiter angepasst sind. Somit stehen bei der
Probenherstellung einfachere, besser verfügbare Prozesse bereit. Im Rahmen dieser
Arbeit wurde aus den genannten Gründen Aluminium als Rückkontakt gewählt. Das
Material kann per Sputterbeschichtung aufgebracht werden und verfügt über gute Leit-
fähigkeit, Stabilität sowie elektrische Kontaktierbarkeit.
Es ist nicht trivial die Kennlinie eines Metall-Halbleiterkontakts aufzunehmen, da neben
der Ladungsträgerinjektion auch immer eine Ableitung der Elektronen erfolgen muss.
An diesem Kontakt wirken sich ebenso die Bandverbiegungen aus. Um eine grobe
Abschätzung über die Verwendbarkeit eines Elektrodenmaterials zu erhalten, wurde
zum Test eine symmetrische Elektrodenanordnung genutzt. Die gemessene Kurve ist
also immer die Überlagerung von Vorwärts- und Rückrichtung. Misst man hier eine
lineare Kurvenform, sind entweder beide Richtungen linear oder die beiden Kurven
überlagern sich zu einem linearen Resultat. Der erste Fall ist weitaus wahrscheinlicher
und kann somit für eine Abschätzung herangezogen werden.












































Abbildung 5.2: Das hier abgebildete Bandmodell eines Metall-Halbleiter-Kontakts zeigt,
dass es beim Kontakt zu n-dotiertem Silicium zu einer Bandverbiegung kommt. Die
Richtung der Bandverbiegung hängt von der Austrittsarbeit WA des Metalls und der Do-
tierkonzentration ab. Beim Kontakt gleichen sich die Ferminiveaus EF an und es kommt
zur Verbiegung des Valenzbands EV , des Leitungsbands EL und der Vakuumkante EVak
im Silicium.
Silicium-Aluminium Kontakts dargestellt. Hierfür wurden nach Entfernung des nativen
Siliciumoxids zwei gleich große Aluminiumkontakte aufgebracht und anschließend
vermessen.
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Abbildung 5.3: Hier dargestellt ist die Strom-Spannungs-Kennlinie eines n-Silicium-
wafers (1Ω cm bis 5Ω cm) mit zwei Aluminiumelektroden gleicher Größe. Die Kurve
ist symmetrisch zum Nullpunkt und zeigt ab etwa 0,9 V ein lineares Verhalten und ist
damit für die Kontaktierung der Tunnelkontakte geeignet.
5.2.2 EINFLUSS DER DOTIERUNG
Im vorangegangenen Abschnitt wurde bereits erläutert, dass die Dotierung des Silici-
umsubstrats einen Einfluss auf den Rückkontakt hat. Ebenso ändert sich die Strom-
Spannungs-Charakteristik des gesamten Tunnelkontakts, wenn andere Dotanden und
Dotierkonzentrationen verwendet werden.
Zuerst soll zwischen p- und n-Dotierung unterschieden werden. Ein Tunnelkontakt mit ei-
ner Halbleiterelektrode wie die hier verwendeten Silicium-Siliciumoxid-Gold-Strukturen
haben eine diodenähnliche Kennlinie. Diese ist ausgezeichnet durch eine Sperrrichtung,
in der nur ein geringer Stromfluss mit flachen Anstieg zu verzeichnen ist und eine Durch-
lassrichtung, in der der Strom exponentiell ansteigt und mehrere Größenordnungen
höher ist. Die plasmonische Lichtemission von Tunnelkontakten findet nur beim Fluss
der Elektronen vom Halbleiter in das Gold statt. Je nach Dotierung des Halbleiters ist
diese Richtung also die Sperrrichtung oder die Durchlassrichtung.
Im Falle von p-leitenden Substraten entspricht die Sperrrichtung der Plasmonenerzeu-
gung. Der Vorteil hiervon ist eine flache Kennlinie, welche ein Messen in einem weiten
Spannungsbereich möglich macht ohne durch zu hohe Ströme und Wärmeentwicklung
das Bauelement zu zerstören. Negativ ist der allgemein vergleichbar geringe Stromfluss,
da in Sperrrichtung gearbeitet wird. Durch höhere Dotierkonzentrationen kann auch die
Stromstärke in Sperrrichtung angehoben werden und die Kennlinie wird linearer und
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ähnelt im Extremfall einem ohmschen Kontakt.
Eine n-Dotierung des Substrats zieht ein Arbeiten bei Stromfluss in Vorwärtsrichtung
nach sich. Es muss also nicht so hoch dotiert werden, um den notwendigen Strom
zu erreichen. Negativ wirkt sich hingegen aus, dass der Strom exponentiell ansteigt
und es somit bei Messungen in höheren Spannungsbereichen zu sehr hohen Strömen
kommen kann, welche unter Umständen schädlich für die Probe sind.
Es zeigt sich, dass p- wie auch n-Dotierung geeignet wären und individuelle Vor- und
Nachteile haben. In Abbildung 5.4 ist ein direkter Vergleich der I-U-Kennlinien dargestellt.
Das hier verglichene n-Silicium hat mit 1Ω cm bis 5Ω cm die geringste Dotierkonzen-
tration. Dennoch werden ähnliche Ströme erreicht, wie mit den beiden p-dotierten
Substraten. Dies ist als Vorteil des n-Siliciums zu werten, da höhere Dotierkonzentra-
tionen auch das Wachstum des nativen Oxids beeinflussen [92]. So kann das Oxid
ungleichmäßiger und dicker wachsen. Aus diesem Grund ist eine geringe Dotierkonzen-
tration zu bevorzugen.
Die hier beleuchteten Aspekte führten zur Wahl von n-dotiertem Silicium mit 1Ω cm bis
5Ω cm als Substratmaterial. Hiermit können im gewünschten Spannungsbereich (1 V
bis 4 V) Ströme erzielt werden, die eine ausreichende Lichtausbeute zur Folge haben.
Ebenso sind die Ströme noch gering genug, um keine Beschädigung der Probe durch
Erhitzung zu riskieren.
Abbildung 5.4: Die hier dargestellten Stromdichte-Spannungs-Kurven zeigen den Ver-
gleich von drei Siliciumsubstraten mit verschiedenen Dotierungen. Es zeigt sich, dass
zum Erreichen ähnlicher Stromdichten eine deutlich höhere Dotierkonzentration bei
p-Silicium benötigt wird.
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5.2.3 EINFLUSS DES ISOLATORMATERIALS
An dieser Stelle sollen die Versuche zur Auswahl eines geeigneten Isolatormaterials
als Abschirmung der makroskopischen Goldkontakte ausgewertet werden. Wie in Ab-
schnitt 5.1 dieses Kapitels bereits beschrieben, ist das Kontaktpad, welches auf der
Oberseite der Probe sitzt, durch eine Isolatorschicht vom Silicium getrennt. Hierdurch
wird verhindert, dass ungewollte Ströme vom Substrat in den Zuleiter fließen. Dies ist
nötig, da die makroskopischen Kontaktpads flächenmäßig wesentlich größer sind als
die eigentliche aktive Fläche, auf der getunnelt werden soll.
Ohne eine Isolierung wird zum einen die Messung verfälscht, da ein Großteil des
gemessenen Stroms nicht dem Tunnelkontakt zugeordnet werden kann. Zum anderen
ist ein ungewollter Spannungsabfall nicht auszuschließen, so dass die gewünschte
angelegte Spannung nicht tatsächlich an dem Tunnelkontakt anliegt.
Es ist also von großer Wichtigkeit einen Isolator zu finden, der kompatibel mit allen
verwendeten Prozessen ist und die Leckströme bei minimaler Schichtdicke auf ein
vernachlässigbares Niveau senkt. Die Schichtdicke spielt eine Rolle, da die elektrischen
Kontakte und auch die monokristallinen Goldflakes diese Kante überbrücken müssen.
Ist die Stufe zu hoch, kann es zu häufigeren Kontaktabrissen oder schlecht kontaktierten
Flakes kommen.
Als Materialien stehen CaF2, SiO2 und Al2O3 zur Auswahl. Calciumfluorid wurde ther-
misch verdampft, Siliciumoxid wurde gesputtert und Aluminiumoxid wird mit Atom-
lagenabscheidung aufgebracht. Drei gleiche Siliciumwafer wurden jeweils mit einem
der Isolatoren beschichtet. Darauf wurde ein gedampfter Goldkontakt hergestellt. Die
Zweipunktmessung erfolgte zwischen dieser Goldelektrode und dem Siliciumwafer.
In Abbildung 5.5 sind die aufgenommenen Daten im Bereich von 0 V bis 10 V dargestellt.
Die Stromrichtung entspricht dem Betrieb zur Plasmonenerzeugung. Alle Messkurven
zeigen ein ähnliches Verhalten. Der größte Unterschied liegt in der Größenordnung
des Stroms. Im niedrigen Spannungsbereich sind SiO2 und CaF2 noch ähnlich. Mit
steigender Spannung steigt der Stromfluss durch das CaF2, so dass er den von SiO2 am
Ende um bis zu zwei Größenordnungen übersteigt. Al2O3 isoliert deutlich besser als die
beiden anderen Materialien. Die Stromdichte ist über den gesamten Spannungsbereich
drei Größenordnungen kleiner als bei SiO2. Selbst am Maximum des Messbereichs von
10 V ist die Stromdichte kleiner als 10 µA mm−2.
Auch bei Wiederholungsmessungen mit neu hergestellten Proben zeigte sich, dass
Al2O3 die besten Isolationseigenschaften besitzt. So kam es gelegentlich zu spontanen
Ausfällen der Isolatorschichten, die ausgezeichnet sind von einem sprunghaften Anstieg
des Stroms. Hierbei handelt es sich wahrscheinlich um Durchschläge, welche die Schicht
irreversibel schädigen und somit unbrauchbar machen. Diese Beobachtung konnte ge-
legentlich bei CaF2 und seltener bei SiO2 gemacht werden. Bei Al2O3-Schichten kam
dies nie vor.
Die Messungen zeigen deutlich, dass 100 nm dicke Schichten aus Al2O3 am besten
zur Isolation geeignet sind. Die Zuverlässigkeit und Reproduzierbarkeit ist sehr gut und
die Stromstärke ist klein genug, um bei der eigentlichen Messung einen Fehler von
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Abbildung 5.5: Hier dargestellt ist der Vergleich von drei Stromdichte-Spannungs-Kenn-
linien der verschiedenen Isolatormaterialien. Alle Schichten sind etwa 100 nm dick. Es
ist erkennbar, dass es deutliche Unterschiede in der Stromdichte gibt. Al2O3 bietet mit
Abstand die besten Isolationseigenschaften.
maximal 1 % zu verursachen. Aus den genannten Gründen wurden Al2O3-Schichten für
alle Versuche verwendet.
5.2.4 STABILITÄT
Für den erfolgreichen Betrieb der Silicium-basierten Tunnelkontakte spielt ihre elektri-
sche Stabilität eine zentrale Rolle. Hierbei liegt das Hauptaugenmerk auf der zeitlichen
Stabilität.
Schon in Kapitel 4 zeigte sich, dass es Veränderungen während des Betriebs von Alu-
minium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakten gab. Es soll analysiert werden, ob die
Verwendung von Silicium als Substratmaterial eine Verbesserung für die Stabilität lie-
fern kann. Weiterhin soll geklärt werden, ob die Stabilität ausreichend ist, um lange
Integrationszeiten von einigen Sekunden bei optischen Messungen zu rechtfertigen,
oder ob es auf dieser Zeitskala zu signifikanten Veränderungen kommen kann.
Zum Test der relevanten Parameter wurden Langzeitmessungen durchgeführt, bei
denen die Spannung konstant gehalten wurde. Ebenso wurde die Stabilität gegenüber
einer hohen Anzahl von Schaltzyklen getestet. Hierbei wurde die angelegte Spannung
zwischen 0 V und einer festen positiven Spannung variiert.
Der erste durchgeführte Test ist eine einfache Messung der Stromstärke während für
mehrere Minuten eine konstante Spannung von 1,5 V an die Probe angelegt wurde.
In Abbildung 5.6 ist das Zeit-Strom-Diagramm dieser Untersuchung abgebildet. Diese
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Abbildung 5.6: Hier ist das I-t-Diagramm eines Tunnelkontakts bei 1,5 V abgebildet.
Der Messzeitraum betrug etwa 13 Minuten. Man kann erkennen, dass der Strom in
der ersten Minute um etwa 12 µA ansteigt, bevor er sich auf einem stabilen Niveau
einfindet.
Darstellung zeigt, dass der Strom sich in der ersten Minute der Messung noch verändert.
Es kommt zu einem Anstieg von etwa 12 µA, bevor ein Gleichgewicht erreicht wird.
Mit lediglich 1,7 % ist dies aber eine sehr kleine Abweichung. Über die gesamten 13
Minuten weist die Stromstärke eine gute Stabilität auf, die keine großen Abweichungen
zeigt. Hiermit konnte die zeitliche Stabilität nachgewiesen werden. Das elektrische
Verhalten der Probe ist damit gut für optische Untersuchungen geeignet, auch wenn
lange Integrationszeiten gewählt werden.
Ebenso von Interesse ist die Stabilität gegenüber häufigem Schalten der Probe. Wäh-
rend der Untersuchung wird es häufig vorkommen, dass die Spannung an- und abge-
schaltet wird. Aus diesem Grund wird im Folgenden getestet, wie sich der Tunnelkontakt
verhält, wenn er für lange Zeit mehreren Schaltzyklen ausgesetzt wird. Dazu wird zwi-
schen Spannungen von 0 V und 1,5 V alterniert. Ein Zyklus dauert dabei etwa zwei
Sekunden und besteht aus je zehn Messpunkten bei jeder Spannung. In Abbildung 5.7
ist der zeitliche Verlauf der Stromstärke über 383 Zyklen dargestellt. Es zeigt sich keine
signifikante Veränderung des Stromflusses. Es kann also davon ausgegangen werden,
dass häufiges Ein- und Ausschalten keinen Schaden am Tunnelkontakt verursacht. Um
dies genauer zu testen, wurde vor dem ersten Test eine Kennlinie aufgenommen. Nach
allen durchgeführten Stabilitätsmessungen wurde eine weitere Kennlinie gemessen. In
Abbildung 5.8 ist der Vergleich beider Kennlinien dargestellt. Alle durchgeführten Mes-
sungen addieren sich zu etwa 40 000 Schaltzyklen. Es zeigt sich kaum ein Unterschied
beider Kurven, was ebenso dafür spricht, dass die Tunnelkontakte stabil sind.
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Abbildung 5.7: Hier abgebildet ist der Stromfluss durch einen Silicium-basierten Tun-
nelkontakt über den zeitlichen Verlauf von 383 Schaltzyklen von 0 V auf 1,5 V. Der Strom
bei 0 V wie auch bei 1,5 V bleibt auch nach vielem An- und Ausschalten unverändert.
Die durchgeführten Analysen zeigen deutlich, dass die angestrebten optischen Un-
tersuchungen nicht durch die elektrische Stabilität limitiert werden. Darüber hinaus
zeigten die Tunnelkontakte eine ausgezeichnete Stabilität, welche jener der Aluminium-
Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakte überlegen ist.
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 Nach 40000 Schaltzyklen
Abbildung 5.8: Dieser U-I-Plot vergleicht die Kennlinie eines Tunnelkontakts vor und
nach etwa 40 000 Schaltzyklen. Es zeigen sich nur sehr geringe Abweichungen der
beiden Kurven.
5.3 OPTISCHE EIGENSCHAFTEN
In den vorangegangenen Abschnitten wurde detailliert das elektrische Verhalten der
Silicium-Tunnelkontakte untersucht. In den folgenden Teilen dieses Kapitels sollen nun
auch die optischen Eigenschaften genau erläutert werden.
Die Lichtemission von Strukturen dieser Art wurde schon früh untersucht [59, 6]. Plas-
monen stellten sich bereits zu Anfang als Ursache des Leuchtens heraus. Wie auch in
MIM-Strukturen regen die tunnelnden Ladungsträger Plasmonen an der Grenzfläche von
Oxid und Elektrode an. Da die verwendeten Materialien bei MIS-Tunnelkontakten nicht
symmetrisch sind spielt die Stromrichtung eine entscheidende Rolle. Plasmonen werden
nur an der positiven Elektrode angeregt, da die Elektronen hier hin fließen. Die Silicium-
SSiliciumoxid-Grenzschicht ermöglicht keine Oberflächenplasmonen, da die optischen
Konstanten des Siliciums keine Plasmonenmode zulassen. Die Gold-Oxid-Grenzschicht
hingegen bietet eine gute Grundlage für propagierende Oberflächenplasmonen. Die
Stromrichtungsabhängigkeit wurde bereits von anderen Gruppen untersucht [48] und
ließ sich auch bei den hier untersuchten Messungen bestätigen.
Die laufenden Plasmonen selbst lassen sich mit den hier verwendeten Instrumenten
nicht detektieren. Durch Streuung der Plasmonen können allerdings Photonen erzeugt
werden. Diese lassen sich messen. Ihre Eigenschaften sind eng verknüpft mit denen
des gestreuten Plasmons.
Im Zentrum der Untersuchung stehen vor allem die spektralen Eigenschaften des
emittierten Lichts und die räumliche Herkunft beziehungsweise die entsprechenden
Emissionszentren. Es soll dabei auch die zeitliche Entwicklung der Abstrahlung un-
tersucht werden und damit eine Aussage über die Stabilität des Leuchtens getroffen
werden. Zur detaillierten Untersuchung werden unter anderem polarisationsabhängige
Messungen durchgeführt, welche Auskunft über die Streumechanismen der Plasmo-
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nen geben können. Dies wird besonders relevant beim Vergleich mit Ergebnissen des
folgenden Kapitels. Alle Messungen werden, sofern möglich, mit REM und optischer
Mikroskopie untermauert.
5.3.1 SPEKTRALE EIGENSCHAFTEN
Dieser Abschnitt beschäftigt sich mit den grundlegenden spektralen Eigenschaften der
Tunnelkontakte. Hierbei wird die Emission der Tunnelkontakte mit einem Spektrometer
bei verschiedenen Tunnelspannungen analysiert. Ebenso werden Vergleiche zu den
spektralen Eigenschaften der Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakte aus Kapi-
tel 4 gezogen.
Zur Messung wurde eine Stelle auf der Goldelektrode gewählt, welche keine Besonder-
heiten aufweist. Es soll damit eine allgemeine Aussage über die Emission getroffen
werden. Strukturen, wie Kanten oder lithographische Strukturierung verändern eventuell
die Emission und sollen getrennt untersucht werden.
Der Messpunkt wurde auf einen Bereich von wenigen µm2 beschränkt und umfasst
meist flächige Emission wie auch Hotspots. In Abbildung 5.9 sind Messungen des
emittierten Spektrums bei verschiedenen Spannungen von 2 V bis 4 V abgebildet. Es
ist hierbei wieder die typische Form erkennbar, welche auch schon bei den Aluminium-
-basierten Tunnelkontakten aus Kapitel 4 beobachtet werden konnte. Das Spektrum
beginnt im UV bis blauen Spektralbereich mit einem steilen Anstieg. Das Maximum
dieses Anstiegs wird im mittleren sichtbaren Bereich erreicht. Danach fällt die Intensität
zum Infraroten hin ab, ohne im Messbereich auf Null zu fallen.
Die Gesamtintensität steigt mit zunehmender Spannung. Dies liegt in der gleichzeitig
steigenden Stromdichte begründet, welche zu einer vermehrten Plasmonenerzeugung
führt und damit auch die Zahl der emittierten Photonen steigt. Eine charakteristische
Eigenschaft der plasmonischen Emission ist der deutliche Cut-Off im niedrigen Wellen-
längenbereich. Dieser ist Konsequenz des zugrundeliegenden physikalischen Prozesses.
Einem inelastisch tunnelnden Elektron ist es möglich seine Energie abzugeben und
damit ein Plasmon anzuregen. Da an diesem Prozess nicht mehrere Elektronen beteiligt
sind, ist die Plasmonenenergie nach oben hin begrenzt. Die maximal mögliche Ener-
gie ist gegeben mit Emax = eUTunnel wobei UTunnel die angelegte Tunnelspannung ist.
Die angeregten Plasmonen können durch Streuung in Photonen zerfallen. Hierbei gilt
ebenfalls Energie- und Impulserhaltung. Deshalb ist die maximale Photonenenergie
auf die gleiche Weise begrenzt. Diese Grenze ist im Spektrum als Cut-Off im niedrigen
Wellenlängenbereich sichtbar.
Die verwendeten Spannungen sind mit 2 V bis 4 V Photonenenergien im sichtbaren
Wellenlängenbereich. Da dies dem untersuchten Regime entspricht, kann der mit stei-
gender Spannung ins UV wandernde Cut-Off deutlich beobachtet werden.
In allen durchgeführten Experimenten wurde Gold als Elektrode verwendet. Dieses Ma-
terial eignet sich wegen seiner geringen Dämpfung gut für plasmonische Anwendungen.
Allerdings weist die Bandstruktur des Golds einen Interbandübergang mit einer Lücke
von etwa 2,5 eV auf [52]. Dies entspricht einer Wellenlänge von 496 nm. Es kann bei
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Abbildung 5.9: Hier abgebildet sind Spektren eines planaren Silicium-Siliciumoxid-Gold-
Tunnelkontakts bei verschiedenen Spannungen von 2 V bis 4 V. Alle Spektren wurden
durch die Transferfunktion des Aufbaus korrigiert und der Untergrund wurde abgezogen.
Prozessen ab diesem Wellenlängenbereich also zu interner Absorption kommen, was
eine weitere Verschiebung in den ultravioletten Spektralbereich bei höheren Spannung
verzögert und in letzter Konsequenz komplett unterbindet. Dieses Phänomen wurde
schon bei den Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakten besprochen und anhand
von Grafik 4.10 in Kapitel 4 veranschaulicht.
Mit der Verschiebung dieser Kante geht auch eine Blauverschiebung des spektralen
Maximums einher. Der Anteil im Infraroten steigt mit erhöhter Spannung ebenfalls an.
Hier sind jedoch keine genauen Aussagen zu treffen, da die Sensitivität des Messauf-
baus in diesem Bereich stark abnimmt. Es ist aber anzunehmen, dass die Emission der
Tunnelkontakte noch weiter in den infraroten Spektralbereich reicht als hier nachweisbar.
Die hier präsentierten Daten spiegeln nur das Spektrum einer planaren Elektrode wider.
Die Emission setzt sich hierbei aus einem flächigen Leuchten und den vereinzelten
Hotspots zusammen. Die Emissionszentren tragen dabei den Großteil der Intensität
bei. Dies war auch schon bei den Aluminium-basierten Tunnelkontakten der Fall. Da
durch die Nutzung von Silicium die Hotspotdichte reduziert werden konnte, ist auch
die Gesamtintensität geringer. Dies spiegelt sich natürlich auch in einer gleichmäßigen
Abschwächung der Intensität des gemessenen Spektrums wider. Abschnitt 5.3.4 und
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5.3.5 beschäftigen sich genauer mit dem Thema der Emissionszentren bei Silicium-ba-
sierten Tunnelkontakten.
Die Ursachen des Leuchtens sind, wie schon oft erwähnt, Oberflächenplasmonen. Die
plasmonischen Eigenschaften eines Materials lassen sich stark durch die Struktur beein-
flussen. So kann die Verwendung von nanostrukturierten Elektroden zu lokalisierten
Plasmonenmoden führen. Diese emittieren je nach Form und Größe der Struktur ein
anderes Spektrum. In Abschnitt 5.3.6 dieses Kapitels wird der Einfluss verschiedener
Strukturierungsmethoden auf die Emission diskutiert.
Eine weitere interessante Beobachtung ist die Emission von Licht unterhalb des an-
fangs diskutierten Quantenlimits im blauen Spektralbereich. Dieses Phänomen soll in
Abschnitt 5.3.3 diskutiert werden.
5.3.2 ABSTRAHLCHARAKTERISTIK UND -MECHANISMUS
Das Leuchten der Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakte folgt grundlegend dem
selben Mechanismus, wie bei den Aluminium-basierten Tunnelkontakten. Die Anregung
von Plasmonen erfolgt durch den Energieverlust der tunnelnden Elektronen. Laufende
Plasmonen werden durch Streuung an Defekten, Nanostrukturen oder der Elektro-
denkante gestreut und als Photon emittiert. Sofern die Gold-Elektrode Strukturen mit
bestimmter Beschaffenheit enthält können auch lokalisierte Plasmonen angeregt wer-
den. Diese sind ortsfest und können ohne weiteres in ein Photon zerfallen. In beiden
Fällen kann das Photon im Messaufbau detektiert werden.
Die Eigenschaften des Lichts, wie zum Beispiel Abstrahlort und -richtung, lassen viele
Rückschlüsse auf die plasmonischen Eigenschaften der Probe zu. So soll in diesem
Abschnitt unter anderem die Polarisation mit der Elektrodenbeschaffenheit korreliert
werden und der Einfluss des Elektrodenmaterials herausgestellt werden. Weiterhin
werden Rückschlüsse auf den Emissionsmechanismus gezogen und verschiedene Mög-
lichkeiten der Emission in diesem und dem nächsten Abschnitt diskutiert.
An dieser Stelle soll zunächst ein Überblick über das auftretende Leuchten bei angeleg-
ter Spannung gegeben werden. Abbildung 5.10 zeigt eine typische Struktur während
dem Betrieb. Die Kante der Struktur ist deutlich durch eine höhere Emission sichtbar.
Dieses beobachtete Leuchten an Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakten lässt sich
in mehrere Komponenten teilen. Offensichtlich ist ein gleichmäßiges Leuchten der Kan-
te. Ebenso fallen einzelne Emissionszentren auf. Diese sind wesentlich heller als das
umliegende homogene Leuchten. Da diese Hotspots ein typisches Charakteristikum
dieser Proben sind [79], werden sie in Abschnitt 5.3.4 genauer beleuchtet. In diesem
Bild nicht sichtbar ist eine sehr schwache Emission, welche spektral gesehen nicht den
typischen spannungsabhängigen Cut-Off aufweist (siehe Abschnitt 5.3.1). Diese soll im
Detail in Abschnitt 5.3.3 diskutiert werden.
Vergleicht man die Aluminium- mit den Silicium-basierten Tunnelkontakten, fällt auf,
dass die Emission der Silicium-Proben wesentlich stabiler ist. So sind die Strukturen
wesentlich widerstandsfähiger gegen hohe Spannungen. Ebenso ist die Emission we-
niger geprägt von Helligkeitsschwankungen und flackernden Emissionszentren. Dies
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Abbildung 5.10: Diese Darstellungen zeigen einen Silicium-basierten Tunnelkontakt.
Eine schematische Übersicht des untersuchten Bereichs ist in (a) gegeben. (b) zeigt die
Emission bei einer Spannung von 3 V. In (c) und (d) ist die Emission bei 5 V dargestellt.
Hierbei wurde ein Polarisationsfilter im Detektionsstrahlengang verwendet. Der Filter
ist parallel zur entsprechend dargestellten Pfeilrichtung ausgerichtet.
ist eine Konsequenz des verwendeten Substrats. Das Silicium ist wesentlich glatter
als eine gedampfte Aluminium-Elektrode. Somit ist auch die Tunnelbarriere, welche in
beiden Fällen das native Oxid der Materialien ist, ebenmäßiger. Damit kommt es zu
einer homogeneren Stromdichte und lokales Aufheizen wird vermieden. Dies war ein
Hauptgrund der Defektbildung bei Aluminium-basierten Tunnelkontakten.
Die glatte Substratoberfläche stellt weiterhin weniger Defekte für die Streuung von
laufenden Oberflächenplasmonen zur Verfügung. Hierdurch nimmt die Hotspotdichte
deutlich ab.
Da eine Emission dominant an den Kanten der Elektrode vorkommt, soll dieses Leuch-
ten genauer untersucht werden. Die Polarisation des Lichts kann hierbei ein wichtiges
Charakteristikum sein. In Abbildung 5.10 (c) und (d) sind Messungen mit einem Polari-





Abbildung 5.11: Diese REM-Aufnahme zeigt die Kante einer gedampften Goldelektrode
mit einer Dicke von 30 nm auf Silicium mit nativem Oxid. Es ist zu erkennen, dass die
Struktur der Kante eine nicht unerhebliche Rauheit aufweist. Dies wirkt sich negativ auf
die Polarisationseigenschaften des emittierten Lichts aus.
Richtung des Polarisators kaum einen Einfluss auf die Emission zu haben scheint. Beide
Aufnahmen zeigen ein nahezu identisches Bild. Daraus folgt, dass das ausgesendete
Licht zum Großteil unpolarisiert ist.
Lediglich die vertikale Kante scheint in Abbildung 5.10 (c) etwas dunkler zu sein als in
5.10 (d). Licht mit einer Polarisation senkrecht zu dieser Kante scheint also leicht zu
überwiegen. Mit einem Vorgriff auf Kapitel 6 scheint dies plausibel, denn dort wurde
die Polarisation an monokristallinen Goldelektroden in gleicher Weise untersucht. Dort
findet eine vollständig polarisierte Emission statt, welche ebenso senkrecht zur Kante
orientiert ist. Dies stimmt überein mit theoretischen Untersuchungen von gestreuten
Plasmonen an einer Metallkante [39].
Der Grad der Polarisation scheint stark mit der Beschaffenheit der Elektrodenkante
verbunden zu sein. So bewirkt die Rauheit bei der gedampften Gold-Elektrode, dass
die Polarisation des ausgesendeten Lichts nur schwach mit der Ausrichtung der Kante
korreliert ist. In Abbildung 5.11 ist eine REM-Aufnahme der Kante einer gedampften
Goldelektrode dargestellt. Man kann hier deutlich erkennen, dass es eine sichtbare
Rauheit gibt. Es ist anzunehmen, dass dies zu einer unregelmäßigen Plasmonenstre-
ung führt. Die Rauheit bewirkt, dass der Prozess der Lichterzeugung eher wie eine
Plasmonenstreuung an einer Ansammlung von Punktdefekten vonstattengeht und
weniger wie die Streuung an einer geometrisch geraden Kante. Mit Punktdefekten
sind Streuprozesse gemeint, die wie auch bei den beobachteten Hotspots, zu einer
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unpolarisierten Emission führen. Die Streuung an einer geraden Kante, wie bei den
monokristallinen Goldflakes in Kapitel 6, bewirkt eine Emission mit einem sehr hohen
Polarisationsgrad. Die Kanten der Elektrode sind hierbei sehr glatt und gerade. Somit ist
für die polarisierte Emission eine sehr hohe Qualität der Strukturierung vorausgesetzt.
Diese konnte bei den untersuchten gedampften Elektroden nicht erreicht werden.
5.3.3 EMISSION UNTERHALB DES QUANTENLIMITS
Dieser Abschnitt der Untersuchung beschäftigt sich mit einer besonderen Beobachtung,
welche bei optischen Messungen an den Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakten
auftrat. Für den Großteil der Messungen konnte eine Lichtemission nur oberhalb ei-
ner Spannung von etwa 1,1 V registriert werden. In den gemessenen Spektren zeigte
sich ebenfalls eine deutliche Abhängigkeit. Da ein Plasmon von nur einem tunnelnden
Elektron angeregt werden kann, ist auch die maximale Photonenenergie durch die
angelegte Spannung limitiert. Weiterhin erlaubt das Setup keine Detektion im infraroten
Wellenlängenbereich, da die verwendete EMCCD-Kamera einen Siliciumchip besitzt,
welcher nicht in der Lage ist Photonenenergien unter 1,1 eV (entspricht einer Wellenlän-
ge von etwa 1100 nm) zu registrieren. Dieser Zusammenhang wurde auch schon bei
der Diskussion der gemessenen Spektren in Abschnitt 5.3.1 erläutert.
Die hier präsentierten Messungen zeigten entgegen der Erwartung eine deutliche Emis-
sion weit unter 1 V Betriebsspannung. In Abbildung 5.12 sind diese Daten dargestellt.
Es konnte ab 570 mV Licht detektiert werden. Die Intensität der Emission nahm mit
steigender Spannung zu. Legt man die vorhandenen Erkenntnisse zu Grunde, sollte das
Licht eine Wellenlänge von weit über 1240 nm (entspricht 1 eV) aufweisen, welches
das Detektionslimit der Kamera weit übersteigt. Dennoch konnten Photonen gemessen
werden. Es muss also eine weitere Erklärung gefunden werden, welche die Emission
von Licht des sichtbaren Wellenlängenbereichs bei Spannungen unter 1 V erklären kann.
Für STM-Experimente liefern Xu et al. [94] und Schull et al. [77] eine Erklärung. Im Jahr
2015 haben Buret et al. [12] ähnliche Beobachtungen an Gold-Gold-Tunnelkontakten
für laterales Elektronentunneln gemacht. Es wurde ein Modell entwickelt, welches die
gemessene Emission unterhalb des Quantenlimits zufriedenstellend erklären konnte.
Der Emissionsmechanismus beruht laut Buret et al. auf der Schwarzkörperstrahlung,
hervorgerufen durch heiße Elektronen. Beim Tunneln wird die von den Elektronen
getragene Energie nicht an Plasmonenmoden abgegeben. Durch eine nanoskopische
Struktur wird eine effektive Elektron-Phonon-Wechselwirkung unterbunden [4, 25] und
die heißen Elektronen wechselwirken stattdessen mit den Elektrodenkanten. Hierbei
wird Schwarzkörperstrahlung mit einer Temperatur äquivalent des Elektronenbades
abgegeben.
Anschließend soll das hier vorhandene System mit dem von Buret et al. verglichen
werden, um die Übertragbarkeit der Erkenntnisse zu gewährleisten. Die gegebenen
Erklärungen von Buret et al. beziehen sich auf ein System mit einem durch Elektromigra-
tion hergestellten Tunnelkontakt, welcher aus zwei Goldelektroden mit einer Dicke von
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Abbildung 5.12: Diese Darstellung zeigt die Emission eines Tunnelkontakts bei mehre-
ren Spannungen bis zu 1 V. Es ist zu erkennen, dass die Emission bereits bei 570 mV
einsetzt. Oben links ist eine schematische Übersicht des untersuchten Bereichs abge-
bildet.
nige Nanometer großen Luftspalt. Als Randbedingungen des Emissionsmechanismus
wurde die Größe der Tunnelbarriere und der Elektrode genannt. So müssen diese so
klein sein, dass die mittlere freie Weglänge der Elektronen-Phononen-Wechselwirkung
nicht erreicht werden kann. Nur so wird sichergestellt, dass Schwarzkörperstrahlung
durch Wechselwirkung mit den Rändern der Elektrode entsteht.
Das in dieser Arbeit untersuchte System unterscheidet sich von dem von Buret et al..
Der Tunnelprozess findet nicht lateral statt, sondern vertikal durch eine Oxidschicht. Die
Dicke dieser Schicht ist aber ebenfalls nur wenige Nanometer und sollte somit den
Anforderungen genügen. Die Goldelektrode, in welcher die Emission stattfindet, ist mit
einer Dicke von etwa 30 nm dünn genug, um eine Elektron-Phonon-Wechselwirkung
einzuschränken. Die Ausdehnung in lateraler Richtung genügt auf den ersten Blick
nicht den Anforderungen von Buret et al.. Es ist jedoch möglich, dass die Rauheit der
Oberfläche und der Kanten der Elektrode einen weiteren Beitrag leisten und es so in
den Randgebieten die nötigen Einschränkungen durch nanoskopische Gestalt der Elek-
troden gibt. Diese Erklärung lässt sich durch die beobachtete Emission untermauern,
welche in Abschnitt 5.3.2 erläutert wird. Hier werden auch vorhandene Defekte und
Rauheit, welche im Nanometer-Bereich ist, für eine Emission herangezogen.
Die Untersuchung zeigte, dass es sich bei der beobachteten Emission wahrscheinlich,
um Schwarzkörperstrahlung handelt. Der Anregungsmechanismus beruht dabei auf der
unterbundenen Elektron-Phonon-Wechselwirkung, welche es den heißen Elektronen
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möglich macht ihre Energie durch Wechselwirkungen mit der Elektrodengrenzfläche als
Licht abzustrahlen.
Im Gegensatz zur sonst beobachteten, rein plasmonischen Lichtemission sind hier nie
lokalisierte Emissionszentren zu beobachten (siehe Abschnitt 5.3.4). Dies ist ebenfalls
ein deutlicher Hinweis, dass es sich um einen anderen Emissionsmechanismus handelt.
Die Plasmonen, welche in Licht im sichtbaren Spektralbereich gestreut werden, können
bei den anliegenden Spannungen nicht angeregt werden, da die tunnelnden Elektronen
nicht genug Energie übertragen können.
5.3.4 EMISSIONSZENTREN
An dieser Stelle sollen die Emissionszentren oder auch Hotspots, welche beim Betrieb
der Tunnelkontakte meist beobachtet werden können, genauer analysiert werden. Das
Auftreten der punktförmigen Emissionszentren konnte auch schon bei Aluminium-ba-
sierten Tunnelkontakten in Kapitel 4 beobachtet werden. Im Vergleich dazu treten diese
bei Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontatkten wesentlich seltener auf. Eine Gegen-
überstellung der Beobachtungen von beiden Probentypen soll helfen die Ursachen und
Eigenschaften der Lichtemission zu verstehen.
Das bekannte Verhalten von Aluminium-basierten Tunnelkontakten ist charakterisiert
durch Hotspots, welche ein deutliches lokales Maximum der Intensität darstellen. Wei-
terhin ist eine zeitliche Fluktuation sehr häufig zu beobachten. Durch die Benutzung von
Silicium als Substratmaterial soll dieses Verhalten verbessert werden und somit ein
stabilerer lichtemittierender Tunnelkontakt produziert werden.
Zur Untersuchung der Emissionszentren wurden einfache gedampfte Silicium-Silicium-
oxid-Gold-Tunnelkontakte analysiert. In Abbildung 5.13 ist die Emission einer Probe
abgebildet. Das Verhalten ist beispielhaft für diese Art von Tunnelkontakt. Es zeigen
sich die typischen Emissionszentren mit verschiedener Helligkeit. Die Intensität ist aber
immer um mehrere Größenordnungen höher als die ihrer Umgebung. Ein deutlicher
Unterschied zu den Aluminium-basierten Tunnelkontakten ist die Stabilität der Emission.
Es kommt kaum zum Flackern oder Erlöschen von Hotspots. Diese Eigenschaft wird
in Abschnitt 5.3.5 noch genauer betrachtet. Dies deutet darauf hin, dass die Elektrode
keinen morphologischen Veränderungen durch Erwärmung unterworfen ist. Dieses Ver-
halten wurde für Tunnelkontakte mit Aluminiumsubstrat als Hauptursache für instabile
Emission und in ultimativer Konsequenz den Defekt der Probe identifiziert.
Eine Untersuchung der Goldelektrode mit dem Rasterelektronenmikroskop lässt einige
Rückschlüsse auf die Herkunft der Hotspots zu. Auf der Goldelektrode wurde hierbei
nach Veränderungen der Elektrodenoberfläche und nach Unregelmäßigkeiten gesucht,
welche zu einer Streuung der Plasmonen beitragen könnten. Das Hauptaugenmerk
lag hierbei auf Strukturen, welche in lateraler Richtung unter einem Mikrometer ausge-
dehnt sind, da die Emissionszentren meist rund und sehr klein sind und somit größere
Defekte unwahrscheinlich als Herkunft sind. In Abbildung 5.14 sind REM-Aufnahmen
von potentiellen Streuzentren abgebildet. Auf allen vier Bildern ist die typische Struktur










Abbildung 5.13: Hier dargestellt ist ein Silicium-Tunnelkontakt mit gedampfter Gold-
elektrode bei 4 V. (a) ist eine schematische Darstellung des beobachteten Bereichs. (b)
zeigt die Emission bei einer Spannung von 4 V. Die auftretenden Emissionszentren sind
klar erkennbar und deutlich heller als die flächige Emission.
Struktur zu erkennen, welche auf der Elektrode zu liegen scheint. Abbildungen 5.14
(b,c,d) zeigen hingegen nanoskopische Löcher in der Elektrode.
Da die Tunnelkontakte verhältnismäßig großen Spannungen von bis zu 6 V ausgesetzt
waren, ist es denkbar, dass diese Defekte durch ein lokales Aufschmelzen wegen hoher
lokaler Stromdichten entstanden sind. Dieser Mechanismus ist identisch mit dem in
Kapitel 4 bei den Aluminium-basierten Tunnelkontakten. Ein Hauptunterschied ist aber,
dass sich diese Defekte nicht lateral ausbreiten und die gesamte Probe zerstören. Dies
ist durch die Beschaffenheit des Substrats begründet. Das verwendete Silicium ist
extrem glatt und damit kommt es in der Tunnelbarriere, dem Siliciumoxid, nicht zu Feld-
überhöhungen an unregelmäßigen Elektrodenstrukturen. Weiterhin ist die Oxiddicke
homogener. Dies bedeutet, dass es keine großen Unterschiede der Stromdichte gibt,
welche zur lokalen Erwärmung führen.
Die beobachteten Emissionszentren leuchten in verschiedenen Intensitäten. Wenn man
diese Hotspots mit einem optischen Mikroskop mit sehr hoher Vergrößerung betrachtet,
stellt man fest, dass ihre laterale Ausdehnung meist sehr ähnlich ist. Beobachtungen mit
einem 100x Objektiv zeigen, dass die Halbwertsbreite nur wenige 100 nm beträgt. In
Abbildung 5.15 ist ein Querschnitt des Intensitätsbildes eines Hotspots abgebildet. Die
Halbwertsbreite beträgt hier 384 nm. Bedenkt man, dass die zugrundeliegenden Daten
mit einem optischen Mikroskop aufgenommen wurden, wird klar, dass die beobachte-
ten Lichtpunkte eine beugungsbegrenzte Größe aufweisen müssen. Die bestimmten
384 nm sind also eher als das Limit der Detektion zu sehen und stellen damit eine
Abschätzung der Größe des Emissionszentrums nach oben dar.
Vergleicht man die Größe der Strukturen aus Abbildung 5.14 mit der gemessenen Halb-
wertsbreite, so liegt die Annahme nahe, dass die eigentliche Emission von einem lateral
viel kleineren Bereich stammt. Dies kann aber mit den gegebenen Analysemethoden
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Abbildung 5.14: Hier abgebildet sind vier REM-Aufnahmen der Goldelektrode eines
Tunnelkontakts nach dem Betrieb. Die Darstellungen zeigen potentielle Streuzentren,
welche zur Streuung von Plasmonen beitragen könnten.
nicht weiter untermauert werden.
Durch die vorangegangenen Überlegungen wird auch erklärt, warum alle beobachteten
Emissionszentren eine meist kreisrunde Gestalt haben. Durch den beugungsbegrenz-
ten Detektionsmechanismus kann die eigentliche Struktur der emittierenden Struktur
nicht aufgelöst werden. Die REM-Analyse gibt hier teilweise einen Aufschluss über
potentielle Streuzentren, doch konnten bei weitem nicht so viele Defekte entdeckt
werden, wie Hotspots auf der Probe vorhanden sind. Es ist also anzunehmen, dass
auch Unregelmäßigkeiten an der Oxid-Gold-Grenzschicht einen bedeutenden Anteil an
der Emission haben.
In das Emissionsverhalten der Hotspots können weitere Einblicke erhalten werden,
wenn die Darstellung im Fourierraum untersucht wird. Diese Art der Mikroskopie bildet
die Brennebene statt der Bildebene ab. Im Methodenkapitel in Abschnitt 3.3.2 ist diese
Methode detailliert beschrieben.
In Abbildung 5.16 ist solch eine Messung dargestellt. Es ist das Abbild der Brennebene
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 Gaußfit des Intensitätsverlaufs
FWHM = 383,7 nm
Abbildung 5.15: Dieser Graph zeigt einen Querschnitt der Intensitätsverteilung eines
Emissionszentrums von einem Silicium-basierten Tunnelkontakts bei 3 V. Der zugrunde-
liegende Hotspot ist oben rechts abgebildet. Die rote Linie stellt die Schnittebene dar.
Die Daten wurden mit einer Gaußfunktion gefittet und aus dieser wurde die Halbwerts-
breite (FWHM) extrahiert.
in 5.16 (b) zu sehen. Die x- und y-Achse entsprechen in dieser Darstellung nicht mehr
Ortskoordinaten, sondern spiegeln den Abstrahlwinkel wider, unter welchem das Licht
ausgesendet wird. Aus diesem Grund hat das Bild eine kreisrunde Gestalt. Der Rand
dieses Kreises stellt den maximalen Winkel dar unter dem noch Licht detektiert wird. Da
dieser Winkel vom verwendeten Objektiv abhängig ist, kann durch eine kurze Rechnung





Hierbei ist α der halbe Öffnungswinkel des Objektivs, NA die numerische Apertur und
n der Brechungsindex des verwendeten Mediums. Die NA des verwendeten Objektivs
beträgt 1,45 und der Brechungsindex ist 1,518, da das Immersionsöl 518 N von Zeiss
verwendet wurde. Damit ergibt sich der halbe Öffnungswinkel zu α = 72,8◦. Mit diesen
Daten wurde ein Querschnitt des Intensitätsprofils in x-, wie auch y-Richtung angefertigt.
Diese sind als Polarplot in Abbildung 5.16 (a) und (c) dargestellt. Sie zeigen anschaulich
wie viel Licht unter welchem Raumwinkel abgestrahlt wird. In grau ist hierbei der Be-





Abbildung 5.16: Diese Darstellung zeigt ein Emissionszentrum im Fourierraum. Die
angelegte Spannung beträgt 3 V. In (b) ist die Mikroskopaufnahme zu sehen. (a) und (c)
zeigen jeweils einen Querschnitt des Intensitätsprofils entlang der roten beziehungs-
weise blauen Linie. Für die Darstellung wurde ein Polarplot gewählt, der den realen
Abstrahlwinkel des Lichts in Bezug auf die Probenoberfläche widerspiegelt.
Objektivs dies nicht zulässt.
In der Darstellung zeigt sich, dass die Abstrahlung in beide Richtungen etwa identisch
ist. Das Intensitätsprofil zeigt eine geringe Abstrahlung senkrecht zur Probenoberfläche.
Mehr als doppelt so viel Licht wird unter Winkeln von über 50◦ ausgesendet. Ein sehr
steiler Abfall der Intensität bei etwa 72◦, welches die Detektionsgrenze des Aufbaus ist,
lässt vermuten, dass die tatsächliche Emission auch noch bei höheren Winkeln auftritt.
Um dies zu untersuchen, könnten Objektive mit einer NA von 1,49 verwendet werden.
Somit wäre ein Winkel von 79◦ zugänglich.
Die Beobachtung von sehr flachen Emissionswinkeln ist verknüpft mit der Impulser-
haltung, welche bei der Plasmonenstreuung gültig ist. Das Oberflächenplasmon läuft
entlang der Oberfläche und besitzt somit einen Impulsvektor, der in der Oberflächen-
ebene der Metall-Oxid-Grenzschicht liegt. Es ist deshalb unwahrscheinlich, dass der
gesamte laterale Impuls durch das Streuzentrum kompensiert wird und eine Emission
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senkrecht zur Oberfläche stattfindet. Häufiger dagegen tritt eine Streuung mit geringe-
rem Impulsübertrag auf, was sich in einer größeren Intensität bei flachen Winkeln zur
Oberfläche äußert.
Um weitere Eigenschaften des emittierten Lichts zu charakterisieren, wurden ebenfalls
polarisationsabhängige Messungen an Hotspots durchgeführt. Es konnte im Laufe aller
durchgeführten Untersuchungen keine polarisierte Emission von den Emissionszentren
festgestellt werden. Dies deckt sich mit den Erwartungen. Das detektierte Licht ist eine
Integration aus vielen Streuprozessen. Da die Oberflächenplasmonen in alle Richtungen
entlang der Oberflächen laufen können, ist es möglich, dass jede dieser Richtungen zur
Emission beitragen kann. Selbst wenn die Streuung eines einzelnen Plasmons zu einer
polarisierten Emission führt, wird durch die Beiträge aus den anderen Richtungen eine
unpolarisierte Gesamtemission detektiert.
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5.3.5 STABILITÄT DER EMISSION
In Abschnitt 5.2.4 dieses Kapitels wurde bereits auf die elektrische Stabilität der Tunnel-
kontakte eingegangen. An dieser Stelle soll nun auch die optische Stabilität untersucht
werden. Damit gemeint sind vor allem Position und Helligkeit der Hotspots.
In Abbildung 5.17 ist eine Detailaufnahme im zeitlichen Verlauf über mehrere Minu-
ten abgebildet. Dabei wurde ein Hotspot eines gedampften Silicium-Siliciumoxid-Gold-
Tunnelkontakts bei 1,5 V beobachtet. Es traten in einem Beobachtungszeitraum von
537 Sekunden keine erkennbaren Schwankungen in Position oder Intensität auf. Diese
Beobachtungen decken sich mit den elektrischen Langzeitmessungen aus Abschnitt
5.2.4. Auch dort konnte gezeigt werden, dass sich der Tunnelkontakt zeitlich sehr stabil
verhält.
Im Vergleich mit den Aluminium-basierten Tunnelkontakten aus Kapitel 4 ließ sich
feststellen, dass es zu keinen Veränderungen am Gold der Elektrode gekommen ist
und deshalb kam es auch kaum zu Flackern oder Erlöschen von Hotspots. Es ist sehr
wahrscheinlich, dass die geringe Oberflächenrauheit des Siliciums hierfür zuträglich
ist. Dies führt auch zu einer ebenmäßigeren Oxidschicht und Goldelektrode. Dadurch
kommt es seltener zu lokalen Stromspitzen, durch die es zu starker Erwärmung und
zum Schmelzen der dünnen Goldelektrode kommen kann.
Weiterhin zeigen diese Langzeitmessungen auch, dass lange Integrationszeiten bei
den optischen Messungen ohne Bedenken durchgeführt werden können, da keine
Veränderungen der Emission zu erwarten sind.
t = 5 s t = 107 s t = 214 s







Abbildung 5.17: Hier abgebildet ist die Aufnahme der Lichtemission eines Hotspots
bei 1,5 V, dargestellt über einen Zeitraum von 537 Sekunden. Die Position, Gestalt und
Intensität verändert sich über den Zeitraum nicht signifikant.
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5.3.6 STRUKTURIERTE TUNNELKONTAKTE
Dieser Abschnitt soll sich mit einer Sonderform der MIS-Tunnelkontakte beschäfti-
gen. Die vorangegangenen Teile dieser Arbeit beleuchteten ausschließlich laufende
Plasmonen als Ursache der Lichtemission. Es soll hier nun durch verschiedene Struktu-
rierungsmethoden versucht werden, gezielt Streuzentren zu erzeugen und weiterhin
durch Nanostrukturierung die Anregung von lokalisierten Plasmonen zu ermöglichen.
Diese Experimente geben Aufschluss darüber, von welcher Seite der Metallelektrode
die Lichtemission stammt und damit auch, wie gut die Plasmonenmoden an beiden
Grenzflächen miteinander koppeln. Weiterhin können Aussagen über die erforderliche
Qualität der Strukturierung getroffen werden.
Zur Untersuchung wurden drei verschiedene Methoden der Strukturierung eingesetzt.
Die erste Methode ist das Aufbringen von Goldnanopartikeln durch Spincoating auf
der Oberseite der Goldelektrode. Im zweiten Versuchsteil wird die Metallelektrode
mit Laserinterferenzlithographie strukturiert. Diese Methode ist in Abschnitt 3.1.5 des
Methodenteils genau erklärt. Die dritte verwendete Technik ist die Herstellung der
Metallelektroden mit Photolithographie an einem Maskaligner und eine Bedampfung
mit anschließendem Lift-Off.
NANOPARTIKEL
Für diesen Versuchsteil wurden Goldnanopartikel mit einem Durchmesser von etwa
50 nm, welche in einer Suspension vorlagen, auf die 30 nm dicke Goldelektrode aufge-
tropft und durch langsames Spincoating bei wenigen 100 RPM verteilt. Diese Art der
Strukturierung ist sehr einfach, bietet aber trotzdem viele Möglichkeiten. In Abbildung
5.18 ist die resultierende Anordnung schematisch abgebildet (a). Weiterhin findet sich
dort eine REM-Aufnahme der Probenoberfläche (b). Hier lässt sich die zufällige Vertei-
lung der Nanopartikel auf der Elektrode erkennen.
Diese Art der Probenstrukturierung wurde durchgeführt, um zu testen wie sehr eine
Strukturierung auf der Elektrode die Emissionseigenschaften verändert. Wichtig ist
hierbei die Unterscheidung zwischen einer durchgehenden Strukturierung, welche über
die gesamte Dicke der Goldschicht verläuft und einer Strukturierung auf der Oberfläche
der Elektrode. Bei der hier vorliegenden Struktur auf der Elektrode kann untersucht
werden, wie die jeweiligen Plasmonenmoden an der Oberseite und der Unterseite der
Goldschicht beeinflusst werden.
Falls die Top-Mode einen signifikanten Anteil an der Lichtemission hat, sollte durch
die Nanopartikel die Lichtausbeute steigen. Die Nanopartikel wirken als zusätzliche
Streuzentren. Weiterhin können lokalisierte Plasmonenmoden angeregt werden [23],
welche beim gewählten Partikeldurchmesser eine Resonanz im sichtbaren Spektralbe-
reich aufweisen.
Zur Untersuchung der Auswirkungen der Nanopartikel wurde an derselben Probe eine
Messung vor dem Aufbringen und nach dem Beschichten durchgeführt. In Abbildung
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5.19 sind die Daten der beiden Messungen vergleichend dargestellt. Hierzu wurde die
integrierte Intensität der Emission mit einer Avalanche-Photodiode (APD) gemessen
und über der angelegten Spannung aufgetragen.
Es zeigt sich bei dieser Messung, dass durch das Aufbringen von Nanopartikeln keine
signifikante Veränderung erkennbar wird. Die Lichtemission ist auf dem gleichen Niveau,
wie vor dem Aufschleudern der Goldpartikel. Dies bestätigt eine Vermutung aus den
Berechnungen der Theorie in Kapitel 2. Hier wurde durch die berechnete Dispersionsre-
lation der Top- und Oxid-Mode herausgestellt, dass eine Kopplung beider nicht ohne
weiteres möglich ist. Durch den Tunnelprozess werden nur Plasmonen in der Oxid-Mode
angeregt. Wenn eine Kopplung nicht, oder nur zu einem geringen Maße stattfindet,
können nur sehr wenige oder gar keine Plasmonen in der Top-Mode existieren. Somit
wäre auch eine verbesserte Auskopplung über die aufgebrachten Nanopartikel kaum zu
detektieren.
In der Literatur finden sich Informationen, welche auch die Oxid-Mode als Hauptquelle
der Lichtemission identifizieren [84]. Die hier gemachte Beobachtung deckt sich also
mit bekannten Effekten.
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Abbildung 5.18: Hier abgebildet ist ein Tunnelkontakt mit Goldnanopartikeln auf der
Oberseite der 30 nm dicken Goldelektrode. (a) zeigt eine schematische Darstellung
im Querschnitt. In (b) ist eine REM-Aufnahme zu sehen. Hier ist deutlich die zufällige
Verteilung der 50 nm großen Nanopartikel zu erkennen. Die Goldelektrode erscheint im
Bild dunkel und die Nanopartikel sind als helle Punkte erkennbar.
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Abbildung 5.19: Diese Darstellung zeigt die integrierte Intensität derselben Probe
mit und ohne Gold-Nanopartikeln auf der Oberfläche. Die angelegte Spannung wurde
hierbei von 0 V bis 2,5 V gesteigert. Es zeigt sich, dass sich durch die Nanopartikel die
Intensität nicht signifikant verändert hat.
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LASERINTERFERENZLITHOGRAPHIE
Laserinterferenzlithographie (LIL) stellt eine parallele Strukturierungsmethode dar, mit
der großflächig periodische Strukturen hergestellt werden können. Damit hergestellte
metallische Strukturen zeigen plasmonische Resonanzen im sichtbaren optischen Spek-
trum [10].
Im Rahmen dieser Arbeit wurde versucht durch nanostrukturierte Elektroden die Emis-
sionseigenschaften der verwendeten Tunnelkontakte zu verändern. Die Herstellung
dieser Proben ist im Kapitel 3 detailliert erläutert. Die Methode erlaubt die Herstellung
von periodischen 1D-Strukturen (Liniengitter) und 2D-Strukturen (Netze oder Arrays) mit
einer hohen Fernordnung, was sie für optische Anwendungen auszeichnet.
Die mögliche Größe der erzeugten Strukturen ist im Bereich von 200 nm bis 800 nm.
Die hier gezeigten Ergebnisse beziehen sich meist auf Strukturen mit einer Periodizität
von 400 nm. Diese Strukturen sind experimentell am zuverlässigsten zu realisieren.
Im Gegensatz zur rein optischen Anwendung dieser Strukturen muss im hier gege-
benen Bereich auch die elektrische Komponente bedacht werden. Die metallischen
Nanostrukturen müssen also zur erfolgreichen Implementierung vollständig elektrisch
kontaktiert sein. Bei der Wahl eines Liniengitters als Elektrodenstruktur können hier sehr
leicht Defekte auftreten. Da die Struktur aus separierten Metallstegen besteht, welche
eine Breite von etwa 200 nm haben und 30 nm dick sind, kann eine Unterbrechung
einer Linie leicht durch Haftungsprobleme des Metalls, Verunreinigungen oder Defekte
während der Lithographie auftreten. Die angestrebte Elektrodenfläche sollte wenigstens
einige Mikrometer Kantenlänge aufweisen. Obwohl die Interferenzlithographie eine
vielversprechende Methode zur großflächigen Strukturierung ist, kann die vollständige
Kontaktierung nicht garantiert werden. Weiterhin kommt erschwerend hinzu, dass kein
Haftvermittler, wie zum Beispiel Chrom, zwischen Gold und Substrat verwendet wer-
den kann, da diese Schicht die plasmonischen Eigenschaften stark verschlechtert. Gold
haftet sehr schlecht auf der nativen Oxidschicht des Siliciumsubtrats. Somit kommt
es beim Lift-Off, welcher der kritische Schritt beim Strukturübertrag von Photolack zu
Metall ist, häufig zu Problemen.
Zur Umgehung dieser Probleme wurde in den ersten Versuchen ein unstrukturierter
Tunnelkontakt als Grundlage genommen. Auf der Goldelektrode wurde anschließend
der Lithographieschritt durchgeführt, um ein Liniengitter aufzubringen. In Abbildung
5.20 ist diese Probenkonfiguration abgebildet.
Optische Messungen zeigen für diese Probentypen identische Ergebnisse, wie auch
schon für die Tunnelkontakte mit Nanopartikeln. Durch die Strukturierung konnte keine
Steigerung der Emission oder zusätzliche Polarisationsabhängigkeit festgestellt werden.
Die Begründung hierfür ist dieselbe wie im vorangegangenen Abschnitt. Die Plasmonen
werden durch Elektronentunneln nur in der Oxidmode angeregt. Die Topmode, welche
an der strukturierten Oberfläche lokalisiert wäre, unterscheidet sich von der Dispersi-
onsrelation zu stark von der Oxidmode. Eine Kopplung kann also nicht ohne weiteres
stattfinden und die Topmode bleibt vorwiegend unbesiedelt und trägt somit auch kaum
zur Lichtemission bei.
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Abbildung 5.20: Diese Abbildung zeigt den schematischen Aufbau eines Tunnelkon-
takts mit durchgehender strukturierter Elektrode (a). Die Goldelektrode hat eine Dicke
von 30 nm. In (b) ist eine REM-Aufnahme der strukturierten Oberfläche zu sehen. Die
Periodizität der Struktur beträgt 400 nm.
Es wurden anschließend weitere Versuche zur Herstellung nicht durchgehender Elektro-
den angestellt. Leider konnten keine zufriedenstellenden Ergebnisse erzielt werden.
In fast allen Fällen konnte die unvollständige Kontaktierung als Ursache festgestellt
werden. Eine Analyse im Rasterelektronenmikroskop konnte einen guten Einblick lie-
fern. In Abbildung 5.20 sind zwei REM-Bilder einer Goldelektrode mit charakteristischen
Defekten dargestellt. Ein beobachtetes Problem ist das Auftreten von gelegentlichen
Defekten durch Verunreinigungen. Diese führen zu Unterbrechungen der Goldstege und
treten wahrscheinlich nach der Lithographie und vor dem Bedampfen auf. Allerdings
treten diese Defekte verhältnismäßig selten auf und sind nicht alleine für das Scheitern
der Methode verantwortlich.
Eine weitaus häufigere Fehlerquelle ist in Abbildung 5.21 (b) dargestellt. Bei dieser
Probe haben sich einzelne Goldstege der Länge nach vom Substrat gelöst. Der Ab-
löseprozess zieht sich teilweise über mehrere Mikrometer hin und schädigt so die
plasmonischen, wie auch die elektrischen Eigenschaften der Elektrode. Die Ursache
liegt in der Haftung des Goldes auf dem Substrat begründet. Üblicherweise wird eine Tit-
an- oder Chrom-Schicht von wenigen Nanometern Dicke zur Haftvermittlung verwendet,
da Gold allein sehr schlecht auf oxidischen Materialien haftet. Dies hat allerdings durch
eine erhöhte Dämpfung einen negativen Effekt auf die plasmonischen Eigenschaften.
Eine weitere Überlegung ist die Nutzung von netzartigen Elektrodenstrukturen. Hier-
durch könnte die Gefahr des großflächigen Ablösens minimiert werden, da die Gold-
schicht besser vernetzt ist. Ebenso haben Punktdefekte kaum einen Einfluss, weil das
Netz einen unidirektionalen Stromfluss ermöglicht. Die Strukturierung erfolgt hierbei mit
einer Doppelbelichtung, welche genutzt wurde, um eine Netzstruktur mit quadratischer
Einheitszelle zu generieren. Die Belichtungsdauer entscheidet darüber, ob ein Array von
separierten Inseln oder ein Netz entsteht. In Abbildung 5.22 (a) ist eine REM-Aufnahme
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Abbildung 5.21: Hier dargestellt sind zwei REM-Aufnahmen einer nicht durchgängi-
gen Goldelektrode, welche mit LIL hergestellt wurde. Abbildung (a) zeigt die durch
Verunreinigungen beim Bedampfen unterbrochenen Leiterbahnen. In (b) zeigt sich die
Auswirkung von Haftungsproblemen in Form von Goldstegen, welche sich der Länge
nach abgelöst haben.
einer Photolackstruktur mit Doppelbelichtung zu erkennen. Diese Struktur ist charakte-
ristisch für LIL auf Silicium. Sie weist deutliche Stufen in z-Richtung auf, welche durch
helle Kanten im REM-Bild zu erkennen sind. Diese stammen vom reflektierten Licht bei
der LIL. Eine genaue Beschreibung dieses Sachverhalts findet sich im Methodenteil in
Abschnitt 3.1.5.
Diese Photolackbeschaffenheit macht einen erfolgreichen Lift-Off ohne Haftvermittler
sehr schwer. In Abbildung 5.22 (b) ist der Sachverhalt schematisch im Querschnitt
dargestellt. Nach der Beschichtung haben Lösungsmittel keinen Zugang zum Photolack.
Weiterhin besteht eine durchgehende Metallschicht, welche nur mit Hilfe von Ultraschall
aufgebrochen werden kann. Hierbei würde das Metall auf dem Substrat aber ebenfalls
abgehoben werden, da die Haftung ohne einen Haftvermittler sehr schlecht ist.
Es zeigt sich bei der LIL zur Strukturierung von nicht durchgehenden Elektroden eine
starke Anfälligkeit für Defekte. Die zwei Grundprobleme sind die Substratreflektivität
und die Haftung des Metalls auf dem Substrat.
Haftungsprobleme können mit herkömmlichen Methoden, wie metallischen Haftschich-
ten, auf Grund der plasmonischen Eigenschaften nicht gelöst werden. Die Problematik
der Substratreflektivität und der daraus resultierenden Photolackbeschaffenheit könnte
unter Umständen mit einer Antireflexbeschichtung angegangen werden. Diese sind in
der Lage die Rückreflexe durch destruktive Interferenz zu unterdrücken. Es erfordert
allerdings eine zusätzliche fein abgestimmte Schicht im System. Ebenso ist der Effekt
stark vom Einfallswinkel abhängig. Bei der LIL spielt dieser eine wichtige Rolle und ist
für die interferierenden Strahlen meist nicht identisch, was eine Abstimmung der Anti-
reflexbeschichtung äußerst komplex macht. Aus diesen Gründen wurde diese Strategie
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Abbildung 5.22: Diese Abbildung zeigt eine REM-Aufnahme einer mit LIL hergestellten
Photolackstruktur auf Silicium (a). Rechts im Bild ist die schematische Darstellung (b)
des Beschichtungsprozesses der Photolackstruktur zu sehen. Das Gold bildet dabei
eine geschlossene Schicht über dem Photolack und erschwert so einen erfolgreichen
Lift-Off.
STRUKTURIERUNG MIT SCHATTENMASKE
In den beiden vorangegangenen Abschnitten wurden bereits zwei Möglichkeiten der
Strukturierung eines Tunnelkontakts geschildert. Die Ergebnisse haben gezeigt, dass
eine Strukturierung der gesamten Dicke der Metallelektrode notwendig ist, um einen
messbaren Einfluss auf die Emissionscharakteristika der Probe zu nehmen.
Eine lithographische Strukturierung mit Schattenmaske stellt potenziell eine gute Me-
thode hierfür dar. Bei diesem Prozess wird ein Quarzsubstrat mit einer strukturierten
Chromschicht in direkten Kontakt mit dem Photolack gebracht und durch diese Maske
hindurch mit UV-Licht belichtet. Für die genaue Beschreibung dieses Verfahrens sei auf
den Methodenteil in Abschnitt 3.1.4 verwiesen.
Diese Methode ist im Gegensatz zur Laserinterferenzlithographie weitestgehend un-
beeinflusst von der Substratreflektivität und die Photolackflanken weisen meist eine
Profilform auf, welche gut für Lift-Off-Prozesse nutzbar ist. Es besteht somit die Mög-
lichkeit auch ohne Haftvermittler unter der Goldschicht einen zufriedenstellenden Struk-
turübertrag zu erhalten. Nachteilig ist hingegen die Auflösung des Verfahrens. So ist mit
einer Maskenbelichtung die durch das Beugungslimit gegebene Auflösungsgrenze ein
limitierender Faktor. Die minimale Strukturgröße wird also im Bereich der verwendeten
Wellenlänge liegen, welche in diesem Fall 365 nm (i-Linie der Quecksilberdampflampe)
ist. Experimente zeigen, dass mit einigem Optimierungsaufwand eine kleinste Struktur-
größe von etwa 500 nm erreicht werden kann [43].
Die durch Belichtung hergestellte Struktur besteht aus dem bekannten, makroskopi-
schen Kontaktpad, einem 50 µm breiten Zuleiter, welcher vom Pad bis auf das Silicium
reicht und einem Bereich mit Nanostrukturen. In Abbildung 5.23 ist diese Anordnung
schematisch abgebildet und eine REM-Aufnahme zeigt den nanostrukturierten Bereich.
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Abbildung 5.23: Diese Darstellung zeigt den schematischen Aufbau des Tunnelkontakts
(a) und ein REM-Bild (b). Hier sind drei Felder mit verschieden großen Schlitzen zu
erkennen.
Durch diese Struktur ist eine Herstellung in einem Schritt möglich und minimiert so die
Anfälligkeit für Defekte. Mit einer Belichtung können so bis zu fünf kontaktierbare Tun-
nelkontakte mit verschiedenen Nanostrukturen auf einem Substrat hergestellt werden.
Die Strukturen werden auf die gleiche Art und Weise kontaktiert, wie auch schon die un-
strukturierten Tunnelkontakte. Beim Betrieb fallen ebenso die typischen Charakteristika
auf. Eine klare Emission beginnt bei Spannungen ab etwa 1,1 V und die Intensität nimmt
mit der Spannung zu. Es gibt weiterhin ortsfeste Hotspots und eine deutliche Emission
von der Kante der Elektrode. In Abbildung 5.24 ist dieselbe Stelle einer Struktur im
REM und während der Emission dargestellt. In Abbildung 5.25 ist eine REM-Aufnahme
dargestellt, welche mit der Emission der Struktur überlagert wurde.
Es ist weiterhin so, dass die Emissionszentren die dominierende Lichtquelle sind. Ach-
tet man auf die strukturierten Bereiche und vergleicht diese mit der REM-Aufnahme, so
fällt auf, dass sich die Struktur der Elektrode in der Emission wiederfindet. Die Intensität
ist hierbei in der gleichen Größenordnung, wie die Emission an den Außenkanten der
Elektrode. Es ist also anzunehmen, dass es sich hierbei um den gleichen Effekt handelt,
denn die strukturierten Bereiche stellen im gleichen Maße Kanten dar, an denen ein





Abbildung 5.24: Diese Abbildung zeigt dieselbe Stelle einer strukturierten Elektrode in
der REM-Aufnahme (a) und die Emission bei 3 V (b). Es zeigt sich neben den typischen
Hotspots eine Emission von den strukturierten Bereichen, welche in der Intensität etwa
so hoch wie die Emission an den Außenkanten ist.
2 µm
Intensität
Abbildung 5.25: Hier ist eine REM-Aufnahme abgebildet, welche mit der Emission der
selben Stelle bei 4 V überlagert wurde. Hier wird deutlich, dass Hotspots häufig an den










Abbildung 5.26: Diese Abbildung zeigt einen Bereich einer Elektrode, welche mit einer
regelmäßigen Anordnung von Löchern versehen ist. Die schematische Übersicht ist
in (a) abgebildet. (b) zeigt die Emission des untersuchten Bereichs bei 3 V angelegter
Spannung. In (c) und (d) sind REM-Bilder in niedriger und hoher Vergrößerung abgebildet,
um die reale Struktur der Goldelektrode darzustellen.
Die Emission bildet die Form der Schlitze in der Elektrode dabei gut ab. Wahrscheinlich
ist, dass die Emission also von der Kante der Elektrode an der Oxid-Gold-Grenzschicht
stammt. Diese Beobachtung deckt sich mit den Ergebnissen der Elektroden mit Goldna-
nopartikeln und bestärkt die These, dass die Plasmonen an der Oxid-Gold-Grenzschicht
entstehen und propagieren und nur selten die Topmode besetzt ist.
Abbildung 5.26 zeigt die Untersuchung eines Bereichs, der keine Hotspots aufweist.
Es handelt sich hierbei um eine Elektrode die mit einer Matrix aus Löchern strukturiert
ist. Die Emission bildet die Periodizität des Gitters von 1,5 µm erkennbar ab. Durch die
kleine Größe wirkt die optische Messung der Emission vergleichsweise unscharf, da
sehr nah am Auflösungslimit gearbeitet wird. Die Emission, welche vom strukturierten
Bereich stammt, ist hier, wie auch in Abbildung 5.24, von ähnlicher Intensität, wie die
des Elektrodenrands.
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Eine weitere Auffälligkeit in Abbildung 5.24 und 5.25 ist die Häufung von Emissions-
zentren im Zentrum des strukturierten Bereichs. Hier kam es durch Probleme bei der
lithographischen Strukturierung zu starken Unregelmäßigkeiten in der Elektrodenstruk-
tur. Es sind dabei Bereiche entstanden, die eine laterale Ausdehnung von unter 100 nm
haben. Es ist möglich, dass diese Strukturen die Ausbildung von lokalisierten Plas-
monenmoden erlauben. Die Anregung dieser Moden, würde die starke lokalisierte
Emission erklären. Da die Strukturen eine undefinierte Form haben, ist die Korrelation
mit den emittierten Photonen aber nur schwer möglich. Nichtsdestotrotz sind die Emis-
sionszentren zeitlich und räumlich sehr stabil. So konnte kein Flackern, Erlöschen oder
Aufleuchten beobachtet werden. Ebenso zeigte eine REM-Untersuchung nach dem
Betrieb, dass keine Veränderungen an der Elektrodenstruktur auftraten. In Abbildung
5.25 lässt sich zudem erkennen, dass die Emissionszentren weiterhin auch auf den
unstrukturierten Bereichen der Goldelektrode auftreten, wenngleich auch wesentlich
seltener als an den Kanten der lithographischen Strukturen.
Es muss festgehalten werden, dass durch die hier vorgenommene Strukturierung eine
leichte Steigerung der flächigen Emission erzielt werden kann. Diese liegt allerdings nur
darin begründet, dass die Strukturen mehr Kanten zur Verfügung stellen, an denen die
laufenden Plasmonen gestreut werden können.
Es gelang nicht, kontrolliert lokalisierte Plasmonen anzuregen, um das Spektrum der
Emission zu verändern. Dafür war die minimale erreichbare Strukturgröße zu groß.
Es kam trotz viel Optimierungsarbeit regelmäßig zu Defekten in den lithographischen
Strukturen. Der Grund dafür liegt im Prozess selbst begründet, da die Strukturierung
mit Schattenmaske hier an ihre Auflösungsgrenzen stößt. Die hierdurch häufig vor-
kommenden Unregelmäßigkeiten und Defekte bilden die Grundlage für ein erhöhtes
Auftreten von lokalisierten Hotspots, welche einen signifikanten Anteil der Emission
ausmachen. Es lässt sich also feststellen, dass auch eine undefinierte Strukturierung zu
einer Erhöhung der Gesamtintensität beiträgt.
Da diese Emissionszentren nicht durch destruktive Prozesse entstehen, wie bei den
Aluminium-Aluminiumoxid-Gold-Tunnelkontakten, ist dies durchaus eine Methode die
Gesamtintensität zu steigern ohne dabei die Stabilität und Haltbarkeit zu beeinträchti-
gen.
5.4 ZUSAMMENFASSUNG
Dieses Kapitel beschäftigte sich mit dem Aufbau und den Eigenschaften von Silicium-
Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakten. Zu Beginn wurden die elektrischen Charakteristika
beleuchtet. Es zeigte sich, dass n-dotierte Siliciumwafer mit einem Widerstand von
1Ω cm bis 5Ω cm am besten für den Einsatz als Elektrode geeignet sind. Hierbei spielte
vor allem die resultierende Steigung der Strom-Spannungskennlinie im Bereich von 1 V
bis 5 V in Durchlassrichtung eine große Rolle. Die Stromdichte ist hier hoch genug, um
eine große Lichtausbeute zu gewährleisten, jedoch nicht zu hoch, als dass die Probe
durch zu starke Erwärmung beschädigt wird.
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Neben einer Untersuchung von Isolatormaterialien wurde auch die zeitliche Stabilität
und die Robustheit gegenüber häufigen Schaltvorgängen getestet. Hier zeigte sich eine
ausgezeichnete Langzeitstabilität, welche eine sehr gute Grundlage für alle optischen
Messungen darstellt.
Die zahlreichen optischen Untersuchungen lieferten klare Einblicke in die ablaufenden
Prozesse in den Tunnelkontakten. Spektrale Messungen an planaren Strukturen zeigten
die erwartete Gestalt mit einer spannungsabhängigen Form. Untersuchungen der Polari-
sation des emittierten Lichts zeigten keine Vorzugsrichtung. Die unpolarisierte Emission
konnte mit der hohen Rauheit der Elektrodenkanten begründet werden.
Im Detail wurden die charakteristischen Emissionszentren analysiert. Es wurde die Ab-
strahlrichtung, wie auch Stabilität untersucht. Es konnten durch REM-Untersuchungen
nanoskopische Defekte als Ursache für die Hotspots ausgemacht werden.
Der letzte Teil des Kapitels beschäftigt sich mit der Strukturierung der gedampften Gold-
elektroden. Hier werden verschiedene Methoden diskutiert. Es konnte ein Effekt auf die
Emission festgestellt werden, jedoch muss die Strukturierung mit hoher Genauigkeit
erfolgen, um den gewünschten Effekt zu erzielen.
Für das Ziel der homogenen und stabilen Lichtemission zeigte sich Silicium als sehr
zuträglich. Im Vergleich zu Aluminium, wird eine deutlich verbesserte zeitliche und
räumliche Stabilität der Abstrahlung erreicht. Weiteres Optimierungspotential verbirgt
sich in der Metallelektrode. Diese ist durch das Aufbringen per thermischer Verdamp-
fung prozessbedingt rau. Im folgenden Kapitel wird der Wechsel auf atomar glatte





In diesem Kapitel werden Silicium-basierte Tunnelkontakte betrachtet, wel-
che statt der aufgedampften Goldelektrode einen monokristallinen Goldfla-
ke verwenden. Durch die Kombination der beiden glatten, monokristallinen
Materialien Silicium und Gold, soll die Stabilität und Emissionscharakteris-
tik weiter verbessert werden. Da die Struktur denen aus dem vorangegan-
genen Kapitel stark ähnelt, werden auch hier die gleichen optischen und
elektrischen Eigenschaften untersucht. Es soll dabei herausgestellt wer-
den, ob die erwarteten Vorteile der Goldflakes in die Tat umgesetzt werden
konnten.
6.1 BESONDERHEITEN DER GOLDFLAKES
Die verwendeten monokristallinen Goldflakes unterscheiden sich in einigen Punkten
deutlich von aufgedampften Goldelektroden. Gedampftes Metall wird in Clustern auf
dem Substrat abgelagert. Da das Metall das Substrat mit sehr geringer Energie erreicht,
kommt es zu einer instantanen Immobilisierung. Das abgeschiedene Material hat also
kaum eine Möglichkeit sich umzuordnen und einen kristallinen Zustand zu erreichen.
Eine gedampfte Schicht ist also meist amorph und besteht aus vielen Kristalliten. Dies
hat zur Folge, dass es viele Korngrenzen und Inhomogenitäten im Metall gibt.
Im Kontrast dazu sind die verwendeten Goldflakes monokristallin. Es handelt sich bei
der Elektrode also um einen vollständigen Kristall ohne Korngrenzen. Die damit erzielte
Homogenität ist maximal.
Einkristalle zeichnen sich gegenüber ihren amorphen Pendants durch eine erhöhte
elektrische und damit auch thermische Leitfähigkeit aus [97, 75, 55, 1]. Auch die plas-
monischen Eigenschaften werden verbessert, weil keine ungewollten Streuprozesse
auftreten, da die Schicht keine signifikante Rauheit aufweist. Ebenso ist die Dämpfung
der Plasmonen geringer, da die elektrischen Verluste geringer sind.
Die verwendeten Goldflakes besitzen von oben gesehen eine dreieckige oder sechs-




Abbildung 6.1: Hier ist eine REM-Aufnahme eines monokristallinen Goldflakes auf
einem Siliciumsubstrat dargestellt. Es ist deutlich die sechseckige Geometrie zu erken-
nen. Außerdem sind zwei Defekte an der linken Kante und auf der Fläche zu erkennen,
welche vom Transferprozess herrühren.
abgebildet. Man erkennt hier deutlich die sechseckige Gestalt. Dabei sind alle Kanten
aber nicht zwingend gleich lang. Das Aussehen erinnert meist mehr an ein Dreieck mit
abgeschnittenen Ecken. Auf dem Bild lässt sich ebenfalls erkennen, dass am rechten
Rand ein Defekt vorhanden ist. Dieser wie auch eine Unregelmäßigkeit in der unteren
linken Kante stammen vom Transfer mit einer Nadel eines Mikromanipulators. Die ver-
wendeten Transfermethoden sind im Methodenkapitel in Abschnitt 3.1.2 beschrieben.
Die Kanten der Goldplättchen sind im unversehrten Zustand äußerst glatt. Dies liegt
an der einkristallinen Struktur des Goldes. Die Außenkanten stellen dabei bestimmte
Kristallfacetten dar. Diese wachsen bei der Synthese der Flakes gleichmäßig entlang
einer Kristallrichtung. Abbildung 6.2 zeigt schematisch den Querschnitt eines mono-
kristallinen Goldflakes auf einem Substrat. Hierbei sind die möglichen Kristallfacetten
gekennzeichnet. Dabei ist zu beachten, dass nicht alle Plättchen diese symmetrische
Struktur aufweisen müssen. Es kann beim Wachstumsprozess durchaus zu Asymme-
trien kommen, bei denen eine Facette deutlicher ausgeprägt ist als die andere. Es ist
aber bei allen verwendeten Strukturen immer gegeben, dass die laterale Ausdehnung
wesentlich größer als die Dicke ist.
Untersuchungen mit dem Rasterelektronenmikroskop zeigen, dass die Strukturen auf
der Fläche und an den Kanten äußerst glatt sind. Es sind auch bei sehr hohen Vergröße-
rungen keine Unregelmäßigkeiten erkennbar. Untersucht man die Goldplättchen noch
genauer mit einem Rasterkraftmikroskop (AFM) zeigt sich, dass die Plättchen extrem








Abbildung 6.2: Diese schematische Darstellung eines Goldflakes auf einem Silici-
umsubstrat zeigt die Lage der Kristallfacetten im Querschnitt. Für zwei benachbarte
Außenkanten des Flakes alternieren die Positionen der {100} und {111} Facette zwischen
oben und unten. die Deckfläche ist stets eine {111} Facette.
Abbildung 6.3: Hier ist eine AFM-Messung der Unterseite eines monokristallinen
Goldflakes abgebildet. Die RMS-Rauhigkeit im Messbereich beträgt 133,5 pm. Die
Goldschicht ist extrem glatt und weist kaum Defekte auf. Diese Messung wurde
bereitgestellt und durchgeführt von Daniel Friedrich aus der Arbeitsgruppe von Prof.
Hecht der Universität Würzburg.
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dargestellt. Man sieht hier, dass es im untersuchten Bereich kaum Unregelmäßigkeiten
gibt. Eine statistische Auswertung der Messdaten ergibt eine RMS-Rauhigkeit von
133,5 pm. Somit kann die Oberfläche in Bezug auf die plasmonischen Eigenschaften als
perfekt glatt betrachtet werden.
Neben den hervorragenden plasmonischen Eigenschaften der monokristallinen Gold-
flakes stellen die mechanischen Eigenschaften einen Vorteil bei der Verwendung als
Elektrode dar. Die Goldplättchen sind in sich sehr stabil und lassen sich nur schwer
beschädigen. So ist es bei dem Transfer mit einer Mikromanipulatornadel nie dazu
gekommen, dass sich Risse im Flake gebildet haben oder großflächig Teile beschädigt
wurden. Es konnten lediglich Spuren direkt an der Einstichstelle beobachtet werden.
Ebenfalls zeigen die Flakes auch nach starker Verbiegung die Tendenz wieder schnell in
ihre Ausgangsform zurückzukehren. Diese Eigenschaft erleichtert den Transfer oft.
Nach dem Ablegen des Goldplättchens auf der Oberfläche passt sich dieses an die
gegebene Oberfläche problemlos an. So legen sich die Goldflakes über alle größeren
topographischen Merkmale. Dies ermöglicht es, den Flake auf einem höher gelegenen
Zuleiter, welcher sich auf einem 100 nm dicken Oxid befindet, abzulegen. Das mono-
kristalline Gold überwindet diese Kante und legt sich flach auf den Zuleiter und den
tiefer gelegenen Siliciumwafer.
Elektrische Widerstandsmessungen durch den Zuleiter und den Goldflake zeigen, dass
der geschlossene Kontakt zwischen den beiden Metallen sehr gut ist. Es müssen nach
dem Ablegen des Flakes keine weiteren Maßnahmen zur Fixierung unternommen
werden.
6.2 AUFBAU
In diesem Kapitel werden wie auch in Kapitel 5 Tunnelkontakte aus Silicium, Siliciumoxid
und Gold verwendet. Der Unterschied zu vorangegangenen Untersuchungen ist die
Goldelektrode, welche in diesem Fall nicht aus aufgedampftem Gold sondern aus einem
monokristallinen Goldflake besteht. Dieser ist in seiner Beschaffenheit glatter, weist
keine Korngrenzen auf und die Kanten sind sehr glatt. Alle dieser Eigenschaften sind
zuträglich für die plasmonische Anwendung, da sie die Dämpfung minimieren und
Streuung kontrollierter abläuft.
In diesem Kapitel behalten alle Ergebnisse bezüglich der elektrischen Charakteristika
aus dem vorangegangenen Kapitel ihre Gültigkeit. Es wurden aus denselben Gründen
n-Silicium als Substrat und Aluminiumoxid als Isolator des Zuleiters gewählt.
Die Struktur ist auf einem handelsüblichen n-Siliciumwafer mit einer Leitfähigkeit von
1Ω cm bis 5Ω cm aufgebaut. Als Tunnelbarriere dient das native Oxid des Siliciums. Die
zweite Elektrode wird, wenn nicht anders erwähnt, komplett von monokristallinem Gold
gebildet. Dieser Flake wird mit einem gedampften Goldpad, welches auf Aluminiumoxid
liegt, kontaktiert. Die verwendeten Goldflakes haben eine Kantenlänge im Bereich von
10 µm bis 100 µm und eine Dicke von mehreren 10 nm. In Abbildung 6.4 ist der Aufbau
eines Tunnelkontakts schematisch dargestellt. Die Herstellung und insbesondere das
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Abbildung 6.4: Diese Darstellung bildet schematisch einen Tunnelkontakt mit Goldfla-
keelektrode ab. (a) zeigt die isometrische Darstellung und in (b) ist der Schichtstapel im
Querschnitt abgebildet. In (b) ist das Elektronentunneln (grüner Pfeil), die Plasmonenan-
regung (1), das laufende Plasmon (roter Pfeil) und die Streuung in Photonen ((2) und
blauer Pfeil) abgebildet. Der Goldflake liegt in dieser Konfiguration auf einer gedampften
Elektrode auf.
Aufbringen der Goldflakes ist in Abschnitt 3.1.2 erläutert.
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6.3 OPTISCHE EIGENSCHAFTEN
Tunnelkontakte mit monokristallinen Goldflake-Elektroden funktionieren auf dieselbe
Art, wie auch ihre Pendants mit gedampften Elektroden. Es behalten deshalb viele der
erwähnten Eigenschaften aus Kapitel 4 und 5 ihre Gültigkeit. So sind die elektrischen
Eigenschaften unverändert zu den Proben mit gedampften Elektroden. Unterschiede
werden bei der Lichtemission von diesen Proben aber schnell deutlich.
Die Untersuchung der optischen Eigenschaften soll aus den genannten Gründen detail-
lierter und zielgerichtet erfolgen. Es wird zuerst geprüft, wie sich die Abstrahlung der
Tunnelkontakte spektral verhält. Bei weiteren Untersuchungen wird dann gezielt auf
die Abstrahlcharakteristik und Streuung der Plasmonen eingegangen. Der Vergleich zu
Proben mit gedampfter Goldelektrode soll hierbei im Vordergrund stehen.
Von den monokristallinen Elektroden wird sich erhofft eine definierte Abstrahlcharakteris-
tik zu erhalten, die Stabilität zu erhöhen und das Auftreten von Hotspots zu minimieren.
Ein typisches Bild eines Silicium-basierten Tunnelkontakts mit Goldflakeelektrode ist in
Abbildung 6.5 gegeben. In der schematischen Darstellung 6.5 (a) ist zu erkennen, dass
nur der Flake direkten Kontakt mit dem Siliciumwafer hat. Das gedampfte Gold dient
lediglich als Zuleiter und ist durch eine Aluminiumoxidschicht ausreichend isoliert. In
den Abbildungen 6.5 (b) bis (d) ist die Emission mit steigender Spannung dargestellt.
Die Intensität des emittierten Lichts steigt wie erwartet mit der Spannung. Die Kanten
des Flakes sind dabei die Quelle der Emission.
Auffällig ist, dass im Vergleich zu gedampften Elektroden, keine deutlichen Emisi-
onszentren ausgemacht werden können. Die Emission zeigt sich bei dieser kleinen
Vergrößerung als sehr ebenmäßig. Es muss dabei aber beachtet werden, dass hiermit
nur sehr helle Emissionszentren ausgeschlossen werden können. Eine Untersuchung
mit der höchsten verfügbaren Vergrößerung wird genaueren Aufschluss über diesen
Sachverhalt liefern.
In Abbildung 6.6 sind Messungen mit 100facher Vergrößerung dargestellt. 6.6 (a) zeigt
den untersuchten Bereich in schematischer Darstellung. Abbildung 6.6 (b) stellt die
Emission bei 3 V dar. Durch die hohe Vergrößerung erschließt sich ein deutlich höherer
Detailgrad der Emission entlang der Kante. Man erkennt an einigen Stellen eine lokal
erhöhte Intensität. Diese ist jedoch noch in der gleichen Größenordnung wie die der
umliegenden Bereiche.
Bei diesen beobachteten Abweichungen von der sonst sehr homogenen Leuchtstärke
entlang der Kante kann von Hotspot-ähnlichen Strukturen gesprochen werden. Ihre
räumliche Ausdehnung ist, wie auch im Fall der gedampften Gold Elektroden des
vorangegangenen Kapitels, stark begrenzt, sodass die Emission punktgleich anmutet.
Ein deutlicher Unterschied ist allerdings die Intensität im Vergleich mit umliegenden
Bereichen. Bei gedampften Goldstrukturen, welche eine unvermeidliche höhere Rauheit
aufweisen, ist die Intensität der Hotspots um ein bis zwei Größenordnungen über
der von Kanten oder flächiger Emission. An den Flakekanten ist lediglich eine höhere
Zählrate um einen Faktor von zwei bis drei erkennbar.











Abbildung 6.5: Hier dargestellt ist die Emission eines monokristallinen Goldflakes bei
verschiedenen Spannungen. In (a) ist die schematische Anordnung des untersuchten
Bereichs abgebildet. Die Teilabbildungen (b), (c) und (d) zeigen die Emission bei 1,8 V,
2,1 V und 2,4 V.
tallinen Goldflakes zu erklären. Diese weisen eine geringere Rauheit auf als gedampftes
Gold. Vor allem an den Kanten wird dies bemerkbar, da die Kanten eines Flakes durch
das Kristallwachstum sehr gut definiert sind. Bei gedampften Elektroden kommt neben
der Rauheit durch den eigentlichen Abscheideprozess auch noch die lithographisch
erzeugte Kante hinzu. Diese ist prozessbedingt nicht so glatt, wie die der Goldplättchen.
Wie schon in Kapitel 4 und 5 festgestellt, hat die Oberflächenbeschaffenheit einen
großen Einfluss auf die Emission. Strukturen an denen laufende Oberflächenplasmonen
gestreut werden, führen zu einer messbaren Lichtemission. Unregelmäßigkeiten und
lokalisierte Defekte führen somit zu ungleichmäßiger Helligkeit und Emissionszentren.
Im Falle der Flakes werden die Plasmonen fast ausschließlich an der sehr scharfen
Kante des Flakes gestreut. Diese ist über eine große Länge sehr glatt und führt somit
zu einer homogenen Intensität des Lichts. Natürlich ist die Anwesenheit von Defekten











Abbildung 6.6: Diese Abbildung zeigt eine Aufnahme einer Goldflakeelektrode mit
hoher Vergrößerung. Teilbild (a) zeigt den schematischen Aufbau des untersuchten
Bereichs. In (b) ist die Emission bei 3 V dargestellt. Abbildungen (c) und (d) stellen die
gleiche Untersuchung mit einem Polfilter im Detektionsstrahlengang dar. Hierbei gibt
die Pfeilrichtung jeweils die Ausrichtung parallel zur Polarisationsrichtung an. Der Winkel
wurde in jedem Bild parallel zu einer der langen Kanten gewählt. Es zeigt sich dadurch,
dass die Emission deutlich polarisiert ist.
Unregelmäßigkeiten im Substrat oder Partikel, welche sich beim Transfer zwischen
Silicium und Goldflake gelegt haben, zu Emissionszentren führen.
Die Verwendung von monokristallinen Goldflakes zeigt deutlich, dass eine Verbesserung
der Emissionseigenschaften in Bezug auf Homogenität und Dichte von Emissionszen-
tren erreicht werden konnte. Dies ist auf die geringe Oberflächenrauheit der einkristalli-
nen Goldplättchen zurückzuführen. In Kombination mit den sehr glatten Siliciumwafern
können die erzielten Emissionseigenschaften weder von Aluminium-Aluminiumoxi-
d-Gold-Tunnelkontakten, noch von Silicium-basierten Tunnelkontakten mit gedampfter
Elektrode erreicht werden.
Weitere Charakteristika der Tunnelkontakte mit monokristallinen Elektroden sind die Po-
larisationseigenschaften des emittierten Lichts. In Abbildung 6.6 (c) und (d) sind optische
Messungen mit einem Polarisationsfilter im Detektionsstrahlengang dargestellt. Hier
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ist der Polfilter jeweils entlang der eingezeichneten Pfeilrichtung ausgerichtet. Diese
Achse steht entsprechend parallel zu einer der langen Außenkanten des Goldplättchens.
Ist der Filter parallel zu einer Kante ausgerichtet, kann kein Licht von dieser Stelle
detektiert werden. Dies bedeutet, dass die Emission polarisiert ist. Dabei sind 100 %
des Lichts senkrecht zur streuenden Kante polarisiert. Dieses Verhalten kann durch
theoretische Beschreibungen ähnlicher Systeme bestätigt werden [39]. Ebenso zeigten
Neutens et al., dass ein Schlitz in einer planaren Goldoberfläche, an dem Plasmonen
gestreut werden, in gleicher Weise zu einer polarisierten Emission führt [64]. Die freien
Ladungsträger an der Elektrodenkante sind durch die gebrochene Symmetrie in ihren
Bewegungsrichtungen eingeschränkt [56], was einen klar orientierten Dipol zur Folge
hat, welcher polarisiert abstrahlt. Renger et al. zeigten mit theoretischen Untersuchun-
gen, dass die Abstrahlung unter einem sehr flachen Winkel zur Oberfläche stattfindet
[73]. Dies konnte ebenfalls von Le Moal et al. bei STM-Untersuchungen bestätigt wer-
den [53].
Dieser sehr hohe Polarisationsgrad konnte während der Untersuchung, die im Rahmen
dieser Arbeit durchgeführt wurde, nur bei Proben mit einer monokristallinen Goldfla-
keelektrode beobachtet werden. Zurückzuführen ist diese Eigenschaft ebenso auf die
Form der Elektrodenkante. Diese bietet durch ihre ausgedehnte glatte Beschaffenheit
eine sehr gute Möglichkeit zur Streuung der Plasmonen. Im Falle von gedampften Elek-
troden, ist die Kante nicht an überall gleich beschaffen. Die ablaufenden Streuprozesse
sind daher nicht an jeder Stelle gleich und die resultierende Emission ist diffuser und
weist keinen hohen Polarisationsgrad auf.
6.3.1 SPEKTRALE EIGENSCHAFTEN
Im Zuge der Untersuchungen werden natürlich auch die spektralen Eigenschaften der
Silicium-basierten Tunnelkontakte mit Goldflake-Elektrode untersucht. Es sollen dabei
vor allem Vergleiche zu den gedampften Proben aus dem vorangegangenen Kapitel an-
gestellt werden, da diese sich nur durch die Struktur der Metallelektrode unterscheiden.
In den vorherigen Abschnitten dieses Kapitels konnte bereits herausgestellt werden,
dass durch die Flake-Elektrode vor allem die Homogenität und die Polarisationseigen-
schaften der Emission verändert werden. Eine Untersuchung des Spektrums zeigt
weitere Gemeinsamkeiten und Unterschiede der beiden Probensysteme auf.
In Abbildung 6.7 sind mehrere Spektren bei verschiedenen Spannungen dargestellt.
Dabei zeigt Abbildung 6.7 (a) drei Spektren eines Tunnelkontakts mit Goldflake und in
Abbildung 6.7 (b) wird der Vergleich zu einem Tunnelkontakt mit gedampfter Goldelektro-
de angestellt. Es zeigt sich, dass die Intensität der Emission mit steigender Spannung
zunimmt. Ebenso werden mit höheren Spannungen zunehmend Photonen mit kleineren
Wellenlängen emittiert. Das entspricht dem spannungsabhängigen Verhalten, welches
auch bei Aluminium-Aluminiumoxid-Gold- und Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontak-
ten beobachtet wurde. Dies ist plausibel, da der eigentliche Emissionsmechanismus
durch die Flake-Elektrode nicht verändert wird.
In Abbildung 6.7 (b) zeigt der Vergleich von gedampfter und Flake-Elektrode, dass die
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Abbildung 6.7: Hier abgebildet sind die Spektren der Emission eines Silicium-basierten
Tunnelkontakts (siehe 6.6) mit Goldflake-Elektrode. Der untersuchte Messpunkt lag
dabei auf der Kante des Goldflaks. In (a) sind drei Spektren bei verschiedenen Spannun-
gen dargestellt. Die Graphen in (b) zeigen den Vergleich mit einer Probe mit gedampfter
Goldelektrode bei 3 V.
Gestalt des Spektrums nicht signifikant verändert ist. Ein deutlicher Unterschied ist
allerdings die erzielte Intensität. Bei gleicher Spannung und einem ähnlichen Beob-
achtungsbereich ist die Intensität bei einer gedampften Elektrode rund dreimal größer.
Diese Beobachtung liegt in der homogeneren Emission begründet. Diese wurde in
Abschnitt 6.3 dokumentiert. Im Vergleich mit gedampften Strukturen treten deutlich we-
niger Emissionszentren auf. Da diese aber deutlich heller sind als die flächige Emission,
ist durch das Fehlen dieser Hotspots auch die Gesamtintensität geringer.
Es zeigt sich dadurch aber auch, dass durch die geringere Anzahl von Hotspots das
Spektrum nicht messbar verändert wird.
6.3.2 VERGLEICH ZU Si-SiO2-Au TUNNELKONTAKTEN
Dieser Abschnitt widmet sich dem Vergleich zwischen Tunnelkontakten mit gedampfter
und monokristalliner Gold-Elektrode. Dies ist von erhöhter Bedeutung, da die Systeme
sich sehr ähnlich sind, es aber trotzdem zu großen Veränderungen der Emissionseigen-
schaften kommt.
Im Detail soll hierbei auf die Emissionszentren, Polarisationseigenschaften und das
Spektrum des emittierten Lichts eingegangen werden. Weiterhin werden die morpho-
logischen Eigenschaften der Proben verglichen, um die Gründe für die Unterschiede
herauszustellen.
Zuerst sollen die Emissionszentren diskutiert werden. In Kapitel 5 wurden diese für die
Silicium-basierten Tunnelkontakte mit gedampfter Goldelektrode ausreichend diskutiert.
Es stellte sich heraus, dass häufig punktartige Lichtquellen beim Betrieb auftreten.
Diese sind ortsfest und ihre Intensität schwankt nur sehr wenig mit der Zeit. Ihre Aus-




Abbildung 6.8: Diese Abbildung zeigt einen Tunnelkontakt mit gedampfter Gold-Elek-
trode (a) und eine Probe mit Flake-Elektrode (b). Beide werden mit einer Spannung
von 3 V betrieben. Es zeigt sich, dass bei einer gedampften Elektrode wesentlich mehr
Hotspots auftreten. Weiterhin sind diese hier deutlich heller als bei monokristallinen
Flake-Elektroden.
des optischen Messverfahrens. Die eigentliche Größe der Quelle kann kleiner sein.
Bei REM-Untersuchungen konnten einige potentielle Strukturen gefunden werden,
welche Ursache für die Hotspots sind. Es handelt sich hierbei meist um Defekte in der
Gold-Elektrode, welche eine Größe von 100 nm nicht überschreiten.
Bei Tunnelkontakten mit monokristallinen Flake-Elektroden konnten im Vergleich zu den
gedampften Elektroden nur sehr selten Hotspots beobachtet werden. Ebenso war die
Intensität meist weitaus geringer. So ist die Intensität der Hotspots auf gedampften
Elektroden oft um ein bis zwei Größenordnungen größer als das Leuchten von Kanten
oder der Fläche. Bei Flake-Elektroden haben die die Emissionszentren selten einer mehr
als doppelt so hohe Intensität.
Die Stabilität der Hotspots ist bei den Flake-Elektroden ebenso gegeben, wie bei ge-
dampften Elektroden. Es konnte keine zeitliche Instabilität beobachtet werden und auch
die Intensität bleibt konstant.
In Abbildung 6.8 ist die Emission einer Probe mit gedampfter und mit Flake-Elektrode
im Vergleich dargestellt. Die Emissionszentren am Elektrodenrand der gedampften Elek-
trode (a) sind deutlich klarer ausgeprägt und im Verhältnis zur umliegenden Emission
wesentlich heller. Die Flake-Elektrode (b) zeigt auch einige Emissionszentren. Diese
weisen aber keine so klare Struktur auf, da sie sich in ihrer Helligkeit nicht so stark von
der umliegenden Emission abheben.
Die Emission an den Kanten der Elektrode ist auch die Region, in der die Polarisation
des ausgesendeten Lichts untersucht wurde. An den Kanten der Flake-Elektroden
konnte hier ein Polarisationsgrad von 100 % gemessen werden. Diese Ergebnisse sind
in Abschnitt 6.3 dargelegt. Im Falle von gedampften Elektroden, welche in Kapitel 5
untersucht wurden, konnte kaum polarisierte Emission festgestellt werden.
Das Auftreten der Hotspots und die Polarisationseigenschaften des Lichts werden bei
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beiden Probentypen maßgeblich durch die Oberflächenbeschaffenheit der Elektroden
bestimmt. Mehrere durchgeführte Untersuchungen wie REM, AFM und optische Mi-
kroskopie zeigen deutlich, dass monokristalline Goldflakes eine wesentlich glattere
Oberfläche haben als gedampftes Gold. Ebenso sind die Kanten äußerst glatt und
defektfrei. Die lithographisch strukturierten Goldkontakte zeigen an den Kanten häufig
eine erhöhte Rauheit, welche folglich zu einer undefinierten und erhöhten Streuung der
Oberflächenplasmonen führt.
Im vorangegangenen Abschnitt 6.3.1 wurde bereits analysiert, wie das Spektrum des
emittierten Lichts eines Tunnelkontakts mit Flake-Elektrode aussieht. Dabei zeigte sich,
dass es keine messbaren Unterschiede zu dem Spektrum einer Probe mit gedampfter
Goldelektrode gibt. Dies ist nicht verwunderlich, da bei beiden Probentypen die gleiche
Materialkombination von Silicium, Siliciumoxid und Gold verwendet wird. Dadurch ergibt
sich für beide Varianten annähernd die gleiche Dispersionsrelation. Durch die unter-
schiedliche Beschaffenheit des Golds in beiden Fällen treten nur leichte Unterschiede in
den Materialeigenschaften auf. Olmon et al. [66] konnten zeigen, dass die optischen
Eigenschaften von gedampften und monokristallinen Goldschichten sich im relevanten
Spektralbereich von 400 nm bis 900 nm kaum unterscheiden. Das ebenso häufigere
Auftreten von Emissionszentren bei gedampften Elektroden führt lediglich zu einer
höheren Gesamtintensität und verändert die Gestalt des Spektrums nicht.
Zusammenfassend lässt sich festhalten, dass durch den Einsatz von monokristallinen
Goldelektroden mehr Kontrolle über die Emissionseigenschaften gewonnen werden
kann. So sind ein hoher Polarisationsgrad der Emission an Kanten und deutlich seltener
auftretende Hotspots charakteristisch für diesen Elektrodentyp. Das Spektrum weist
keine Unterschiede zu dem einer Probe mit gedampfter Elektrode auf.
6.4 TUNNELKONTAKTE MIT STRUKTURIERTEN FLAKES
In diesem Abschnitt wird untersucht, ob die Strukturierung von monokristallinen Gold-
flake-Elektroden eine Möglichkeit bietet, die spektralen Eigenschaften des emittierten
Lichts zu beeinflussen. Dazu wird mit Focussed-Ion-Beam-Milling Material aus dem
Flake entfernt. Die entstandenen Löcher bilden die Struktur. Diese Methode ist in Kapitel
3 genauer erklärt.
Die Struktur ist so gewählt, dass lokalisierte Oberflächenplasmonenmoden in ihnen
angeregt werden können. Diese emittieren Licht, dessen Wellenlänge abhängig der
Strukturgröße ist. Um Licht im sichtbaren Spektralbereich zu erhalten, wurde eine
Anordnung von Schlitzen mit verschiedenen Größen gewählt. In Tabelle 6.1 sind die
verschiedenen Anordnungen aufgeführt. Zur Erklärung der verwendeten Größen dient
Abbildung 6.9. Hier ist auch ein REM-Bild einer erzeugten Struktur dargestellt. Bei den
gewählten Strukturen handelt es sich um eine rechteckige Anordnung von Schlitzen,
bei denen von Probe zu Probe die Länge der Schlitze vergrößert wird. So sind in allen
Fällen 50 nm als Breite und 100 nm als Periodizität gegeben. Als Länge wurden 150 nm,
250 nm und 350 nm gewählt. In einer Veröffentlichung von Parzefall [68] wurde mit
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Struktur 1 Struktur 2 Struktur 3
Höhe (h) 150 nm 250 nm 350 nm
Breite (b) 50 nm 50 nm 50 nm
Periode (p) 100 nm 100 nm 100 nm
Wiederholungen x 20 20 20
Wiederholungen y 10 7 5
Tabelle 6.1: Übersicht über die gewählten Strukturgrößen der drei hergestellten Vari-
anten. (h) und (b) geben die Größe des Schlitzes an. (p) steht für die Periodizität. Die








Abbildung 6.9: Hier ist die schematische Darstellung der FIB-Struktur 2 (a) abgebildet.
Es sind die charakteristischen Größen der Struktur markiert. In (b) ist eine REM-Auf-
nahme der Anordnung zu sehen. Jedes Feld ist etwa 2 µm x 2 µm groß. Die Struktur
wiederholt sich vier Mal und ist quadratisch angeordnet.
diesen Größen eine Emission zwischen 600 nm und 700 nm erzielt. Jedes strukturierte
Feld ist etwa 2 µm mal 2 µm groß und ist vier mal vorhanden.
Erste Messungen an den Proben gestalteten sich schwierig, da bei Betriebsspannungen
unter 4 V keine signifikante Emission registriert werden konnte. Bei einer vergleichswei-
se hohen Spannung von 5,5 V konnte ein Hotspot auf dem Gebiet des strukturierten
Bereichs ausgemacht werden. Ein erwartetes flächiges Leuchten des strukturierten
Bereichs konnte bei keiner Spannung festgestellt werden.
Alle folgenden Messergebnisse wurden an Struktur 1 (siehe Tabelle 6.1) gewonnen.
Die anderen Strukturen wurden ebenfalls untersucht, jedoch ließen sich hier keine
erfolgreichen Messungen durchführen.
Die Untersuchung des emittierten Spektrums zeigt ein signifikant anderes Verhalten als
bei unstrukturierten Proben. In Abbildung 6.10 ist diese graphisch dargestellt. Es sind
deutlich zwei Maxima zu erkennen. Diese wurden mit zwei Fit-Funktionen nachgebildet.
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Abbildung 6.10: Dieses Spektrum (schwarze Linie) stammt von einem Hotspot auf
dem strukturierten Bereich eines Goldflakes. Die angelegte Spannung beträgt 5,5 V.
Die Integrationszeit für dieses Spektrum betrug 10 s. Das Spektrum wurde mit zwei
Gauß-Verteilungen gefittet. Die ermittelten Fit-Funktionen sind durch die drei farbigen
Linien dargestellt.
Ihr Ort und ihre Breite ließen sich dadurch ermitteln. Maximum 1 ist bei 783 nm mit
einer Breite von 53 nm bestimmt worden. Maximum 2 befindet sich bei 907 nm und
weist eine Breite von 97 nm auf. Unstrukturierte Proben zeigen nur ein Maximum,
welche ebenso eine größere Breite aufweist.
Ein Spektrum mit solch deutlichen Merkmalen deutet auf die Anregung lokalisierter
Oberflächenplasmonen hin. So ist es möglich, dass für die Maxima jeweils eine Oszil-
lation entlang und quer zur Länge eines Schlitzes verantwortlich ist. Es ist allerdings
möglich, dass es sich zum Beispiel um die erste und zweite Mode derselben Oszilla-
tion handelt. Dies kann nur durch entsprechende Simulationen oder komplementäre
Experimente genau geklärt werden. Ebenso ungesichert ist, ob es im sichtbaren Spek-
tralbereich unterhalb von 700 nm weitere Maxima gibt. Dies lässt sich nicht sagen, da
der Messbereich auf den roten und nahen infraroten Spektralbereich beschränkt war.
Es ließ sich bei kleineren Spannungen auch der typische spannungsabhängige Cut-Off
im Spektrum registrieren. Ab etwa 1,7 V beginnt sich das Maximum bei 907 nm vom
Untergrund abzuheben. Ab 2 V kommt dann auch das zweite Maximum bei 783 nm zum
Vorschein. Diese beiden Spektren sind in Abbildung 6.11 dargestellt. Die spektralen
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Abbildung 6.11: Diese Spektren bei 1,7 V und 2,0 V zeigen, dass der charakteristische
spannungsabhängige Cut-Off auch bei diesem strukturierten Tunnelkontakt auftritt. Es
ist dabei eine Abweichung von etwa 0,4 V zwischen Photonenenergie und angelegter
Spannung zu registrieren. Dies liegt wahrscheinlich in einem Spannungsabfall im Zuleiter
begründet.
Positionen der beiden Maxima entsprechen Photonenenergien von 1,37 eV und 1,58 eV.
Im Vergleich mit den angelegten Spannungen fällt hier eine Differenz von 0,33 V bis
0,42 V auf. Eine mögliche Erklärung hierfür ist ein leichter Spannungsabfall beim La-
dungstransport in den Flake. Dies ist zum Beispiel am Kontaktpunkt von Flake und
gedampftem Zuleiter denkbar. Ebenso könnte an der Kontaktstelle von Probe zu Kabel
ein erhöhter Widerstand auftreten, da hier Leitsilber verwendet wurde.
Es zeigte sich im Rahmen der durchgeführten Messungen, dass die untersuchten
Proben sich nicht so stabil und vorhersehbar verhalten, wie ihre Pendants mit unstruk-
turierten Flake-Elektroden. Es soll an dieser Stelle untersucht werden, warum dieses
Verhalten auftrat.
Zu den aufgetretenen Problemen zählt zum einen die Emissionscharakteristik, wel-
che auf dem strukturierten Bereich nicht wie erwartet flächig, sondern nur punktartig







Abbildung 6.12: Hier dargestellt ist ein Mikroskopbild (a) und REM-Bilder (b,c,d) der
untersuchten strukturierten Probe. (a) und (b) zeigen, dass die Oberfläche des Flakes
einige Falten aufweist. (c) und (d) zeigen detailliert den strukturierten Bereich. In (d) sind
teilweise kleinste Verunreinigungen in den Schlitzen der Struktur zu erkennen.
Spannung. So konnte bei mehrfachem Durchlaufen der gleichen Spannungsrampe nicht
immer die gleiche Intensität gemessen werden. Ebenso auffällig war ein deutlicher
Spannungsabfall im System, der sich in der Cut-Off-Wellenlänge der gemessenen Spek-
tren äußerte.
Zur Untersuchung dieser Phänomene wurden Mikroskopbilder und REM-Aufnahmen
der Proben analysiert. In Abbildung 6.12 sind diese dargestellt. Es zeigt sich schon bei
niedrigen Vergrößerungen in den Abbildungen 6.12 (a) und (b), dass sich eine große
Falte über die gesamte Breite des Flakes zieht. Dies deutet auf Probleme beim Transfer
des Flakes hin. Da dieser Prozess sehr empfindlich ist, kann es vorkommen, dass der
Flake leicht deformiert wird, wenn das Lösungsmittel verdunstet. Ebenso ist es denkbar,
dass sich beim Aufbringen des PMMA-Tropfens oder beim Trocknen des Polymers
Spannungen ausbildeten, welche zu der Verformung führten. Durch die beobachtbare
Aufwölbung ist das Goldplättchen nicht mehr gleichmäßig mit dem Siliciumsubstrat im
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Kontakt. Ebenso kann nicht ausgeschlossen werden, dass der ohmsche Kontakt zum
gedampften Zuleiter unbeeinträchtigt ist.
Die genannten Beobachtungen können zumindest teilweise für die Funktionsstörungen
des Tunnelkontakts verantwortlich gemacht werden. So führt ein ungleichmäßiges Auf-
liegen zu lokal verschiedenen Stromdichten, da die Breite der effektiven Tunnelbarriere
beeinflusst wird. Daraus resultiert eine geringere Anzahl an erzeugten Plasmonen. Die-
se haben im Vergleich zur Flake-Größe nur eine sehr geringe Laufweite von unter 1 µm
in der Oxid-Mode. Dies bedeutet, dass die lokale Stromdichte eng mit dem emittierten
Licht im direkten Umfeld korreliert ist. Liegt zum Beispiel der strukturierte Bereich nicht
komplett eben auf dem Substrat auf, so ist ein gleichmäßiges flächiges Leuchten sehr
unwahrscheinlich. Die detaillierteren REM-Aufnahmen in Abbildung 6.12 (c) und (d)
zeigen weiterhin auch sehr kleine Verunreinigungen, die in und unter den Schlitzen der
Struktur sitzen. Es ist also nicht ausgeschlossen, dass es bei einem der Transferschritte
zu einer Kontamination des Lösungsmittels kam. Befinden sich Partikel unter dem Flake,
so hat dies denselben Effekt wie die geworfene Falte. Die Distanz der Metallelektrode
vom Substrat wird hierdurch lokal vergrößert, was wie eine verbreiterte Tunnelbarriere
wirkt und die Stromdichte verändert.
Abschließend bleibt festzuhalten, dass die Strukturierung einen deutlichen Effekt auf
die Emission des Tunnelkontakts hatte. Durch Probleme beim Flake-Transfer kam es zu
starken Einschränkungen in der Messbarkeit aller Charakteristika. Für eine erfolgreiche
Neukonzeption der Probenherstellung standen leider keine Ressourcen zur Verfügung.
Es ist allerdings anzunehmen, dass durch eine erfolgreiche Prozessierung eine deutliche
Qualitätssteigerung zu erzielen ist. Die gesteckten Ziele, wie eine homogene, flächige
Emission mit strukturierungsabhängigen spektralen Charakteristika wären damit sehr
wahrscheinlich erreichbar.
6.5 ZUSAMMENFASSUNG
In diesem Kapitel wurde im Detail der Einfluss einer monokristallinen Goldelektrode
auf einem Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakt untersucht. Da die elektrischen
Eigenschaften identisch zum vorangegangenen Kapitel sind, wurde sich nur auf optische
Untersuchungen konzentriert.
Spektral zeigen die unstrukturierten Goldflake-Elektroden keine Unterschiede zu ge-
dampften Elektroden. Allerdings zeigt sich durch sehr glatte Elektrodenkanten ein sehr
hoher Polarisationsgrad bei der Emission von den Rändern des Goldplättchens.
Ebenso konnte die Zahl der Emissionszentren stark gesenkt werden. Dies wird der
Kombination eines sehr glatten Siliciumwafer mit einer monokristallinen Goldelektrode
zugesprochen. Hierdurch können Defekte, die zu Streuungen der Plasmonen führen,
minimiert werden. Das Ziel dieser Arbeit, einen lichtemittierenden Tunnelkontakt
herzustelle, dessen Emission homogen und stabil ist, konnte durch diese Materialkom-
bination also deutlich erreicht werden.
Im letzten Abschnitt wurden strukturierte Goldflakes als Elektrode untersucht. Die
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Strukturen führen zu einer deutlichen Veränderung des Spektrums. Durch die Anregung
von lokalisierten Plasmonen zeigen sich nun zwei Maxima. Ohne eine Strukturierung




Diese Arbeit untersuchte bekannte, wie auch neue Phänomene, welche die optische
Anwendung von elektrischen Tunnelkontakten betreffen. Es konnten dabei neue Ein-
blicke in bereits untersuchte Gebiete gewonnen werden, wie die räumliche Verteilung
von Hotspots oder die Polarisationseigenschaften bei Plasmonenstreuung an Elektro-
denkanten verschiedener Beschaffenheit. Ebenso gelang es neuartige Probensysteme
aufzubauen und zu charakterisieren. Wertvolle Informationen über die Herstellung und
auch den Betrieb konnten dabei zutage gefördert werden.
Es konnte das gesteckte Ziel der stabilen, kontrollierten Lichtemission durch Plasmonen-
streuung erreicht werden. Als essentiell stellte sich hierbei der Aufbau aus Siliciumwafer
und monokristallinem Goldflake heraus. Diese Kombination stellt durch eine sehr de-
fektarme Grenzfläche die optimale Umgebung für die Plasmonenausbreitung dar und
unterdrückt einen Großteil der ungewollten Streuprozesse. Durch die atomar glatten
Elektrodenkanten kann ein so nur hier beobachteter Polarisationsgrad des emittierten
Lichts beobachtet werden.
Auf dem Weg zu den gewonnenen Erkenntnissen lagen theoretische Überlegungen,
Aufbau eines Messplatzes und die aufwändige Probenpräparation. Kapitel 2 beschäftigt
sich mit den theoretischen Grundlagen in Bezug auf die elektrischen, wie auch optischen
Eigenschaften der plasmonisch aktiven Tunnelkontakte. Eine der wichtigsten Aussagen
hier, welche sich auch durch spätere Experimente bestätigen ließ, ist die Kopplung
der verschiedenen Oberflächenplasmonenmoden im Schichtstapel des Probensystems.
Durch die verschiedenen Dispersionsrelationen in Top- und Oxid-Mode ist eine Kopp-
lung nicht ohne Weiteres möglich. Dies führt auch dazu, dass die Emission von Licht
hauptsächlich an der Unterseite der Goldelektrode stattfindet. Untermauert wird dies
durch die Untersuchungen von Sparks et al. [84] und Göhler et al. [31].
Das folgende Kapitel 3 beschreibt die verwendeten Methoden zur Probenherstellung,
sowie Mess- und Analyseverfahren. Da im Rahmen dieser Arbeit von der Proben-
herstellung bis zur Analyse alle Schritte selbst durchgeführt wurden, finden sich hier
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detailreiche Informationen zu verschiedenen photolithographischen Methoden, Syn-
these von Goldstrukturen bis hin zu bildgebenden und spektroskopischen optischen
Analyseverfahren.
Kapitel 4 stellt die Ergebnisse der Experimente mit Aluminium-Aluminiumoxid-Gol-
d-Tunnelkontakten dar. Diese und ähnliche Probensysteme wurden schon um 1980
untersucht [42, 83, 51]. Es zeigte sich hier zuerst die durch Plasmonen verursachte
Lichtemission. Aus diesem Grund wurde sich auch im Rahmen der Arbeit auf dieses
Probensystem konzentriert.
Es konnten alle der bekannten Beobachtungen reproduziert werden. So zeigte sich ein
charakteristisches Spektrum, welches von der angelegten Spannung abhängig ist und
ein breites Maximum im sichtbaren Spektralbereich aufweist. Bildgebende Mikroskopie
machte es möglich die Emissionszentren zu untersuchen, welche den größten Beitrag
zur Emission haben. Zeitaufgelöste Messungen zeigten hier eine starke Fluktuation.
Es bilden sich teilweise neue Hotspots aus und andere erlöschen wieder. Durch eine
Analyse mit REM und optischer Mikroskopie konnte eine deutliche Ursache hierfür
gefunden werden. So verändert sich die Oberfläche der Goldelektrode durch lokale
Wärmeentwicklung und es bilden sich Löcher. Diese neu entstandenen Defekte tragen
zur Plasmonenstreuung bei und verändern die gemessene Lichtemission. Dieser Me-
chanismus führt bei langem Betrieb auch zum Ausfall des Bauteils, da der elektrische
Kontakt durch zunehmende Durchlöcherung der Elektrode abreißt.
In Kapitel 5 wird mit Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakten ein ähnliches Proben-
system untersucht. Dieser Aufbau stellt eine aktuellere Herangehensweise an das
Konzept der lichtemittierenden Tunnelkontakte dar. Es zeigte sich, dass die Wahl von
monokristallinen Siliciumwafern von Vorteil für die optischen und elektrischen Eigen-
schaften der Probe ist, da die Rauheit eine entscheidende Rolle spielt.
Die elektrischen Untersuchungen konzentrierten sich im ersten Teil auf die Einflüsse
der Probenherstellung. Es wurde untersucht, wie sich die Dotierung des Siliciums auf
die elektrische Kennlinie auswirkt. Eine n-Dotierung mit 1Ω cm bis 5Ω cm stellte sich
als sehr gut heraus, da die Stromdichte hier hoch genug ist, um einen messbaren
Lichtstrom zu generieren, jedoch nicht zu hoch, als dass die Probe durch Erwärmung
beschädigt wird. Ebenso von hoher Wichtigkeit ist der makroskopische Zuleiter, wel-
cher durch eine Schicht mit sehr guten Isolationseigenschaften vom Substrat getrennt
werden muss, um Leckströme zu vermeiden. ALD wurde verwendet, um eine Alumini-
umoxid-Schicht aufzubringen, welche diesen Anforderungen gerecht wird. Hierdurch
konnte eine erhöhte elektrische Stabilität und Sicherheit gegen Leckströme gewonnen
werden. Die erzielte Probenstabilität wurde mit Langzeitmessungen und dem Durchlau-
fen von vielen tausend Schaltzyklen demonstriert.
Die optischen Untersuchungen sollen zum einen herausstellen, wo und warum es Vortei-
le zu den Aluminium-basierten Tunnelkontakten aus dem vorangegangenen Kapitel gibt.
Zum anderen stellt die Analyse von Defiziten der Silicium-basierten Probengeometrie
eine Hauptrolle dar, um im nachfolgenden Kapitel hier ansetzen zu können.
Charakteristisch für Silicium-Siliciumoxid-Gold-Tunnelkontakte mit gedampfter Elektrode
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sind die Emissionszentren [79]. Diese konnten auch hier klar festgestellt werden. Im
Gegensatz zu Aluminium-basierten Proben waren die Hotspots jedoch zeitlich stabiler
und ortsfest. Dies ließ sich mit REM-Untersuchungen auf die Elektrode zurückführen,
welche sich durch den Betrieb nicht verändert. Es ist anzunehmen, dass durch das Silici-
umsubstrat und dessen geringe Rauheit eine homogenere Stromdichte herrscht und es
somit nicht zu lokaler Erhitzung kommt. Die Goldschicht wird also nicht aufgeschmolzen
und bleibt intakt.
Spektral aufgelöste Messungen zeigen ein fast identisches Verhalten der Proben im
Vergleich zu den Aluminium-Tunnelkontakten. Dies ist ein erwartetes Verhalten, da die
angeregten Plasmonen in beiden Fällen an der Oxid-Gold-Grenzschicht laufen und diese
ähnliche Materialeigenschaften aufweisen.
Die optischen Messungen förderten weiterhin zutage, dass die Emission, welche haupt-
sächlich von den Elektrodenkanten stammt, weitestgehend unpolarisiert ist. Dies ist
auf die Rauheit der Kanten zurückzuführen und wird im Vergleich mit den Erkenntnissen
des folgenden Kapitels noch deutlicher.
Abgeschlossen wird das Kapitel von verschiedenen Strukturierungsmethoden, welche
auf die Goldschicht angewendet wurden. Es zeigte sich, dass eine Strukturierung der
Oberseite keinen messbaren Effekt auf die Emission hat. Diese Beobachtung wird
durch die Arbeit von Sparks et al. [84] bestätigt. Weiterhin wurde erkannt, dass bei
der Strukturierung sehr genau darauf geachtet werden muss keine weitere Rauheit ins
System zu bringen. So sind defektreiche und ungenaue Methoden ungeeignet, da sie
ungewollte Streuzentren mit sich bringen, an denen die Plasmonen gestreut werden.
Die untersuchten Tunnelkontakte können die gestellten Anforderungen von einer sta-
bilen, kontrollierten Emission nicht vollständig erfüllen. So konnte die Stabilität im
Vergleich zu den Aluminium-basierten Strukturen auf das angestrebte Niveau verbessert
werden, jedoch bleibt das Problem der unkontrollierten Plasmonenstreuung an Defek-
ten. Diese Hürde wurde mit Nutzung eines anderen Elektrodenmaterials überwunden,
welches in Kapitel 6 beschrieben wird. Dieses stellt den Abschluss des experimentellen
Teils der Arbeit dar. Hier werden alle Erkenntnisse aus den vorangegangenen Untersu-
chungen kombiniert, um eine bestmögliche Leistungsfähigkeit zu erreichen.
Im Fokus stehen Silicium-basierte Tunnelkontakte, welche statt einer gedampften Gold-
elektrode eine monokristalline Goldelektrode verwenden, die als zusammenhängendes
Partikel chemisch gewachsen wurde. Diese Goldplättchen, auch Flakes genannt, sind
äußerst glatt, weisen keine Korngrenzen auf und haben atomar glatte Kanten. Diese
Eigenschaften haben einen bedeutenden Einfluss auf die optischen Charakteristika der
Proben. So ist die Anzahl an Emissionszentren deutlich verringert. Auch stellt sich durch
die glatten Kanten eine vollständig polarisierte Emission durch die Streuprozesse an der
Elektrodengrenze ein. Dies zeigt deutlich, wie einflussreich Rauheit und geometrische
Parameter für die optischen Eigenschaften in diesen Bauteilen sind.
Spektral unterscheiden sich Proben mit unstrukturierter Flake-Elektrode nicht von ihren
Pendants mit gedampfter Elektrode. Es wurden jedoch auch Versuche mit Schlitzstruktu-
ren unternommen. Ein präziser lithographischer FIB-Prozess wurde dazu benutzt, diese
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Löcher in der Elektrode herzustellen. Das Spektrum zeigte für diese Proben zwei deutli-
che Maxima. Diese lassen auf die Anregung von lokalisierten Oberflächenplasmonen in
den Strukturen schließen. Es traten jedoch durch den Transfer der Goldplättchen auch
Probleme auf, welche die genauere Untersuchung deutlich erschwerten.
Allgemein haben die Untersuchungen gezeigt, dass die Rauheit der Grenzflächen eine
entscheidende Rolle spielt. So ist eine große Rauheit korreliert mit einer höheren Dichte
an Emissionszentren, einer geringeren elektrischen Stabilität durch Defektanfälligkeit
und schlechteren optischen Eigenschaften in Bezug auf Polarisation. Dies zeigte sich
beim Übergang von Aluminium- zu Silicium-basierten Proben, wie auch beim Wechsel
von gedampften zu monokristallinen Goldelektroden. Im emittierten Spektrum zeigte
sich dagegen kaum ein Unterschied. Lediglich die Intensität variierte aufgrund der höhe-
ren Leuchtstärke durch die Anzahl der auftretenden Hotspots.
Zusammenfassend lässt sich feststellen, dass die Tunnelkontakte mit monokristalliner
Goldelektrode eine kontrollierte und stabile Lichtemission ermöglichen und somit die
gestellten Anforderungen erfüllen.
Ansatzpunkte für weitere Verbesserungen liegen vor allem in der Probenherstellung.
So ist eine vollständige Prozessierung im Reinraum ratsam, um Defekte durch Verunrei-
nigung zu vermeiden. Ebenso birgt der Transferprozess der monokristallinen Goldflakes
Potential für Verbesserung. Durch die Synthese, FIB-Strukturierung und anschließen-
den Transfer auf die Probe sind viele nasschemische Prozesse und ein häufiger Sub-
stratwechsel notwendig. Hierdurch ergeben sich häufig Schäden am Goldplättchen.
Weiterhin führen die Prozesse oft zu Verunreinigungen, welche sich negativ auf den
elektrischen Kontakt auswirken.
Weiterführende Überlegungen in Bezug auf die lichtemittierenden Tunnelkontakte offen-
baren ein breites Anwendungsfeld. So sind beispielsweise opto-elektrische Bauelemen-
te mit kleinster Baugröße denkbar. Die Tunnelkontakte weisen mehrere Vorteile auf,
wenn nur ein niedriger Lichtstrom vorausgesetzt wird. Da die Struktur nur aus drei Kom-
ponenten besteht, ist sie äußerst einfach herzustellen. Durch Nanostrukturierung der
Elektrode können die spektralen Eigenschaften kontrolliert und die Lichtausbeute erhöht
werden [49, 47, 61]. Ein weiterer Punkt, der in dieser Arbeit nicht beleuchtet wurde,
ist die Geschwindigkeit. Da der elektrische Tunnelprozess in wenigen Femtosekunden
abläuft [80] und die Propagation des angeregten Plasmons auf ähnlichen Zeitskalen
stattfindet, ist die Umwandlung von elektrischem in optisches Signal äußerst schnell.
Die einfache Bauweise sichert eine geringe Störanfälligkeit. So sollten die beschrie-
benen Tunnelkontakte durch Oxidation oder energiereiche Strahlung weitestgehend
unbeeinflusst bleiben.
Durch eine aufwändigere Integration der Tunnelkontakte in bestehende Strukturen,
wie Waveguides oder ähnliches [3, 50, 78, 39], wären plasmonische Bauelemente
realisierbar, welche ohne externe Plasmonenquelle auskommen und dabei auf äußerst
kleiner Fläche umsetzbar sind. Bisherige Ansätze sind meist weitaus komplexer und
damit auch schwieriger herzustellen [54, 14, 71, 45, 24].
Der Autor hofft, dass diese anwendungsorientierten Ausblicke, wie auch die grundle-
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genderen Einblicke über die Eigenschaften der lichtemittierenden Tunnelkontakte zum
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